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1. The designated Office is hereby notified of its election made: 

| Xj in the demand filed with the International preliminary Examining Authority on: 

01 August 2000 (01.08.00) 



| | in a notice effecting later election filed with the International Bureau on: 



2. The election Q<] 

□ 



was not 



made before the expiration of 19 months from the priority date or, where Rule 32 applies, within the time limit under 
Rule 32.2(b). 





Authorized officer: 




The International Bureau of WIPO 




34, chemin des Colombettes 






1211 Geneva 20, Switzerland 


J. Zahra 




Facsimile No.: (41-22)740.14.35 


Telephone No.: (41-22) 338.83.38 
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VERTRAG (I 



USER DIE INTERNATIONALE ZUSAt&MEN ARBEIT 
Adem GEBIET DES PATENTWE^MS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwafts 

LEA33628-W0 


WF1TERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 00/02292 


Internationales Anmeldedatum 
(T ag/Monat/Jahr) 

15/03/2000 


(Friihestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

27/03/1999 


Anmelder 

BAYER AG 



Dieser internationale Recherche nbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde ersteilt und wird dem Anmelder gemafi 
Artikel 18 ubermtttett. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro Qbermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt _4 . Blatter. 

|X| Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unteriagen zum Stand der Technik bei. 



2. 
3. 

4. 



Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

| | Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotld- und/oder Amlnosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

| | in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

| | zusammen mrt der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

| | bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

r | bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

| | Die Erklarung, dafi das nachtraglich eingereichte schriftltche Sequenzprotokoil nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

| | Die Erklarung, dafi die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoil entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

| | Bestlmmte AnsprUche haben sich als nlcht recherchlerbar erwlesen (siehe Feld I). 
| | Mangelnde Elnheltllchkelt der Erflndung (siehe Feld II). 

Hinsichtlich der Bezelchnung der Erflndung 

| | wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
|X| wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 

SUBSTITUIERTE BENZ0YLPYRAZ0LE ALS HERBIZIDE 



Hinsichtlich der Zusammenfassung 

j I wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

— wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
|"X"| Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 
Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

Folgende Abbildung der Zelchnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. — ^_ 



| | wie vom Anmelder vorgeschlagen □ keine der Abb. 

| | weii der Anmelder seibst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formblatt PCT/lSA/210 (Blatt 1) (Juli 1998) 



XSSA27467110 flA I Internationales Aktenzeichen 

INTERNATlON^ pR RECHERCHENBERICHT / £? 0 0/ 02292 



Feld III WORTLAUT DER ZUSAMMENFASSUNG (Fortsetzung von Punkt 5 auf Blatt 1) 



Die Erflndung betrifift neue substituierte Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel 




(I) 



in welcher 

Z fur eine gegebenenfalls substituierte 4- bis 12-gliedrige, gesattigte oder unge- 
sattigte, monocyciische oder bicyclische, heterocyclische Gruppiening stent, 
welche 1 bis 4 Heteroatome (bis zu 4 Stickstoffatome und gegebenenfalls 
- alternativ oder additiv - ein Sauerstoffatom oder ein Schwefelatom, oder 
eine SO-Gruppierung oder eine SC>2-Gruppierung) enthalt, und welche zu- 
satzlich ein bis drei Oxo-Gruppen (C=0) und/oder Thioxo-Gruppen (C=S) als 
Bestandteile des Heterocyclus enthalt, 

sowie Verfahren zu ihrer Herstellung und ihre Verwendung als Herbizide. 



Formblatt PCT/1SA/21 0 (Fortsetzung von Blatt 1 (2))(Juli 1998) 



BNSDOCID- <XSSA274671 10MAJ_> 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 




Internationales Aktenzetchen 

P 00/02292 



A. KLASS1FIZIERUNG DES ANMELDUNG^TOENSTANDES . A 

IPK 7 C07D403/10 A01N43/653 A01N43/56 C07D401/10 C07D417/10 
C07D471/04 C07D231/20 C07D413/10 C07D487/04 

Nach der tntemationaten Patentklassifikation (IPK) Oder nach der national en Klassifikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Wassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C07D A01N 



Recherchierte aber nicht zum Mindestprufstoff gehorende Veroffentlichungen. soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der interna tionalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evti. verwendete Suchbegriffe) 

EPO-Internal , CHEH ABS Data, WPI Data 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTER LAG EN 



Kategorie" 


Bezeichnung der Verotfentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


X 


WO 99 07697 A (DEYN WOLFGANG VON ;HILL 
REGINA LUISE (DE); RHEINHEIMER JOACHIM 
(DE) 18. Februar 1999 (1999-02-18) 
Seite 78, Zeile 21 -Seite 79, Zeile 7 


1,8-10 


X 


W0 98 42678 A (DOW AGROSCIENCES LLC) 

1. Oktober 1998 (1998-10-01) 

Seite 50, Zeile 19 -Seite 51, Zeile 15 


1.8 


A 


W0 98 31681 A (DEYN WOLFGANG VON ; HILL 
REGINA LUISE (DE); RHEINHEIMER JOACHIM 
(DE) 23. Juli 1998 (1998-07-23) 
Anspruch 1 


1,9,10 


A 


EP 0 900 795 A (NIPPON SODA CO) 
10. Marz 1999 (1999-03-10) 
Anspruche 

-/— 


1,9,10 



Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



ID 



Siehe Anhang Patentfamilie 



° Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen "T 

"A" Verotfentlichung. die den allgemeinen Stand der Technik definiert, 
aber nicht ais besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am Oder nach dem intemationalen 

Anmeldedatum veroffentlicht worden ist »X' 

"L" Verotfentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen. oder durch die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Verotfentlichung belegt werden » y 
soil Oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wte 
ausgefCihrt) 

"O" Verotfentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung. 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaRnahmen bezieht 
"P" Verotfentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 



Spatere Verotfentlichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondem nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

Verotfentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgnjnd dieser Verotfentlichung nicht a Is neu oder auf 
erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

Verotfentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Verotfentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 
1 Verotfentlichung. die Mitglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der intemationalen Recherche 

17. Juli 2000 


Absendedatum des intemationalen Recherchenberichts 

27/07/2000 


Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbehorde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. {+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl. 
Fax: (+31-70)340-3016 


Bevollmachtigter Bediensteter 

De Jong, B 
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INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 



C.<Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANG 




Internationales Aktenzetehen 

P^P 00/02292 



NE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspnjch Nr. 



US 5 846 907 A (HILL REGINA LUISE 
8. Oezember 1998 (1998-12-08) 
Anspruche; Beispiele 



ET AL) 



1,9,10 



Formhlatt PCT/1SA/210 (Fortsetzung von Blatt2) <Juli 1992) 



Seite 2 von 2 



INTERNATIONAL^ RECHERCHENBERICHT 



lm Recherchenbericht 
angefuhrtes Paten Wolcument 



Datum der 
VarMfantDchung 



wo 9907697 A 18-02-1999 



WO 9842678 A 01-10-1998 



WO 9831681 A 23-07-1998 



EP 0900795 A 10-03-1999 



US 5846907 A 08-12-1998 



1 'nates Attenzeichen 

*Tf/EP 00/02292 



Mitg»od(er)(Jer 
PatGntfamiBo 



AU 
EP 



9066598 A 
1003736 A 



AU 
EP 
US 
US 



6579198 A 
0918755 A 
5824802 A 
5962690 A 



AU 

AU 

AU 

CN 

CN 

WO 

WO 

EP 

EP 

EP 

NO 

NO 

PL 

PL 

SK 

SK 



6092998 
6207698 
6613398 
1248255 
1250447 
9831676 
9831682 
0966452 
0958291 
0958292 
993521 
993522 
334847 
334849 
90399 
91999 



A 
A 



A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 
A 



JP 

AU 

BR 

AU 

AU 

AU 

AU 

CA 

CN 

CN 

EP 

HU 

JP 

WO 

WO 

WO 

WO 

WO 

WO 



10007673 
1671097 
9708828 
1670797 
1670897 
1670997 
2405897 
2252543 
1216534 
1216543 , 
0891972 i 
9902423 j 
10237072 J 

9741116 ; 
9735850 / 

9741117 / 

9741118 * 
9741105 A 
9821187 A 



AU 

AU 

86 

BR 

CA 

CN 

CZ 

WO 

EP 

FI 

HU 

JP 

LT 



710172 B 
4665596 A 

101825 A 
9607333 A 
2210693 A 
1175951 A 
9702473 A 
9626206 A 
0811007 A 
973471 A 
9800725 A 
11500438 

97145 



Datum <ter 
VerOffentHchung 



01-03-1999 
31-05-2000 



20-10-1998 
02-06-1999 
20-10-1998 
05-10-1999 



07-08 
07-08- 
07-08- 

22- 03- 
12-04- 

23- 07- 

23- 07- 
29-12- 

24- 11- 
24-11 

15- 09 

16- 09 
27-03- 
27-03- 
10-12- 
18-01- 



-1998 
-1998 
-1998 
•2000 
■2000 
1998 
1998 
-1999 
-1999 
-1999 
-1999 
-1999 
-2000 
•2000 
1999 
2000 



13-01 
19-11 
03-08 
19-11 
17-10- 
19-11- 

19- 11- 
06-11- 
12-05- 
12-05- 

20- 01- 
29-11- 
08-09 
06-11 
02-10- 
06-11- 
06-11- 
06-11- 
22-05- 



-1998 
-1997 
-1999 
•1997 
1997 
1997 
1997 
-1997 
-1999 
-1999 
-1999 
-1999 
-1998 
-1997 
■1997 
1997 
1997 
1997 
1998 



A,B 



16-09 
11-09 
30-04- 
25-11- 
29-08- 

11- 03- 
13-05- 
29-08- 
10-12- 
22-08- 
28-07 

12- 01- 
26-01- 



•1999 
1996 
-1998 
-1997 
-1996 
-1998 
-1998 
-1996 
1997 
•1997 
1998 
1999 
1998 
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INTERNATION 

Angaben zu VordftontQchiW 



ER RECHERCHENBERICHT 

zur selben PatentfamBte gehdren 



1 



Jonales Aktanzeichan 

r CT/EP 00/02292 



Im Recherchenbericnt 
angefuhrtes Patentdokument 



Datum der 
Verttfentlichung 



MitgliocKer) der 
Paten tfanti&e • 



Datum der 
VerMfentlictiung 



US 5846907 



LV 
LV 
NO 
NZ 
PL 
SK 



11895 A 
11895 B 

973861 

301272 

322277 

104297 



20-12-1997 
20-03-1998 
22-10-1997 
25-02-1999 
19-01-1998 
08-07-1998 



ForrrHctt PCTASAO10 (Anhang Ptat«nttenll*&fcl 1860} 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Inform^^n on patent family members 


International Application No 

P^fP 00/02292 


Patent document 
cited in search report 


Publication 
date 


Patent family 
member(s) 


Publication 
date 



WO 9907697 A 18-02-1999 AU 9066598 A 01-03-1999 

EP 1003736 A 31-05-2000 



WO 


9842678 


A 


01- 


10- 


■1998 


AU 


6579198 


A 


20-10-1998 














EP 


0918755 


A 


02-06-1999 














US 


5824802 


A 


20-10-1998 














US 


5962690 


A 


05-10-1999 


wo 


9831681 


A 


23- 


-07- 


1998 


AU 


6092998 


A 


07-08-1998 














AU 


6207698 


A 


07-08-1998 














AU 


6613398 


A 


07-08-1998 














CN 


1248255 


T 


22-03-2000 














CN 


1250447 


T 


12-04-2000 














WO 


9831676 


A 


23-07-1998 














WO 


9831682 


A 


23-07-1998 














EP 


0966452 


A 


29-12-1999 














EP 


0958291 


A 


24-11-1999 














EP 


0958292 


A 


24-11-1999 














NO 


993521 


A 


15-09-1999 














NO 


993522 


A 


16-09-1999 














PL 


334847 


A 


27-03-2000 














PL 


334849 


A 


27-03-2000 














SK 


90399 


A 


10-12-1999 














SK 


91999 


A 


18-01-2000 


EP 


0900795 


A 


10- 


-03- 


-1999 


JP 


10007673 


A 


13-01-1998 














AU 


1671097 


A 


19-11-1997 














BR 


9708828 


A 


03-08-1999 














AU 


1670797 


A 


19-11-1997 














AU 


1670897 


A 


17-10-1997 














AU 


1670997 


A 


19-11-1997 














AU 


2405897 


A 


19-11-1997 














CA 


2252543 


A 


06-11-1997 














CN 


1216534 


A 


12-05-1999 














f N 


XC 1UJ1J 


A 


12-05-1999 














EP 


0891972 


A 


20-01-1999 














HU 


9902423 


A 


29-11-1999 














JP 


10237072 


A 


08-09-1998 














WO 


9741116 


A 


06-11-1997 














WO 


9735850 


A 


02-10-1997 














WO 


9741117 


A 


06-11-1997 














WO 


9741118 


A 


06-11-1997 














WO 


9741105 


A 


06-11-1997 














WO 


9821187 


A 


22-05-1998 


US 


5846907 


A 


08- 


-12- 


-1998 


AU 


710172 


B 


16-09-1999 














AU 


4665596 


A 


11-09-1996 














BG 


101825 


A 


30-04-1998 














BR 


9607333 


A 


25-11-1997 














CA 


2210693 


A 


29-08-1996 














CN 


1175951 


A 


11-03-1998 














CZ 


9702473 


A 


13-05-1998 














WO 


9626206 


A 


29-08-1996 














EP 


0811007 


A 


10-12-1997 














FI 


973471 


A 


22-08-1997 














HU 


9800725 


A 


28-07-1998 














JP 


11500438 


T 


12-01-1999 














LT 


97145 


A, B 


26-01-1998 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Infomatipn on patent family members 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
date 



International Application No 

P 00/02292 



Patent family 
members) 



Publication 
date 



US 5846907 



LV 
LV 
NO 
NZ 
PL 
SK 



11895 A 
11895 B 

973861 

301272 

322277 

104297 



20-12-1997 
20-03-1998 
22-10-1997 
25-02-1999 
19-01-1998 
08-07-1998 



Form PCT/1SA/210 (patent family annex) (July 1992) 
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T (c 



VERTRAG UBER 



INTERNATIONALE ZUSAh^^NARBEIT AUF DEM 

EBIET DES PATENTWESEnS 



PCT 

INTERNATIONALER vorlaufiger prufungsbericht 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 




Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 
LEA33628-WO Kri 


siehe Mitteilung uber die Ubersendung des intemationaten 
WEITERES VORGEHEN voriaufigen Prufungsberichts (Formblatt PCT/I PEA/41 6) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP00/02292 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
15/03/2000 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
27/03/1999 


Internationale Patentklassifikation (IPK) Oder nationals Klassifikation und IPK 
C07D403/10 


Anmelder 






BAYER AG et al. 









1 . Dieser internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationalen voriaufigen Prufung beauftragten 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermittelt. 

2. Dieser BERICHT umfaGt insgesamt 5 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AuRerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



II 


□ 




n 


IV 


□ 


V 




VI 


□ 


VII 




VIII 


3 



Grundlage des Berichts 
Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 



01/08/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 
25.06.2001 



Name und Postanschrift der mit der internationalen voriaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Miinchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevoltmachtigter Bediensteter 
Seelmann, I 

Tel. Nr. +49 89 2399 7480 



Formblatt PCT/iPEA/409 (Deckblatt) (Januar 1 994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/E POO/02292 



I. Grundlage des Berichts 

1 . Hinsichtlich der Bestandteile der internationalen Anmeldung (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt aufeine 
Aufforderung nach Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich 
eingereicht" undsind ihm nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthaiten (Regeln 70. 16 und 70.17)): 
Beschreibung, Seiten: 

1-145 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-10 ursprungliche Fassung 



2. Hinsichtlich der Sprache: Alle vorstehend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
die internationale Anmeldung eingereicht worden ist, zur Verfugung oder wurden in dieser eingereicht, sofern 
unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

Die Bestandteile standen der Behorde in der Sprache: zur Verfugung bzw. wurden in dieser Sprache 
eingereicht; dabei handelt es sich um 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen Recherche eingereicht worden ist (nach 
Regel 23.1(b)). 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Anmeldung (nach Regel 48.3(b)). 

□ die Sprache der Ubersetzung, die fur die Zwecke der internationalen vorlaufigen Prufung eingereicht worden 
ist (nach Regel 55.2 und/oder 55.3). 

3. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 

internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolis durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthaiten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daG das nachtraglich eingereichte schri ftl ista c Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind foigende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 
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5. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)). 

(Auf Ersatzblatter, die solche Anderungen enthalten, ist unter Punkt 1 hinzuweisen;sie sind diesem Bericht 
beizufugen). 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 



2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 



VII. Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Es wurde festgestellt, da3 die internationale Anmeldung nach Form oder Inhalt folgende Mangel aufweist: 
siehe Beiblatt 



VIII. Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Zur Klarheit der Patentanspruche, der Beschreibung und der Zeichnungen oder zu der Frage, ob die Anspruche 
in vollem Umfang durch die Beschreibung gestutzt werden, istfolgendes zu bemerken: 
siehe Beiblatt 
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1-10 
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Zu Punkt V 

Begrundete Feststellung nach Regel 66.2(a)(ii) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Die vorliegende Anmeldung erfullt nicht die Erfordernisse des Artikels 33 (2) PCT, da 
ein Teil der im unabhangigen Anspruch 1 beanspruchten Verbindungen bereits aus D1 
und D2 bekannt ist. Der Anspruchsgegenstand kann auch nicht als neue Auswahl 
gegeniiber dem Stand der Technik angesehen werden. Die allgemeine Formel I in 
Anspruch 1 von D1 uberlappt mit der gegenwartigen Formel (I) auBerdem fallen viele 
Verbindungen der Tabelle A (vgl. Seiten 26-31 und 45-47) von D1 ebenfalls unter die 
Formel (I) der Anmeldung. Das gleiche gilt fur die allgemeine Strukturformel in 
Anspruch 1 von D2. Sie uberschneidet sich mit der gegenwartigen Formel (I), 
auGerdem fallen die meisten Verbindungen der Tabelle 1 (vgl. Seiten 1 1-20) von D2 
unter die Formel (I) der Anmeldung. Die Anspruche 2, 3, 5 und 7 bis 10 sind ebenfalls 
von D1 und D2 und Anspruch 6 nur von D1 neuheitsschadlich getroffen (fur Anspruch 7 
vgl. u.a. Anspruch 6 von D1 und D2, Seite 30). Damber hinaus uberlappen auch die 
Anspruchsgegenstande von D3, D4 und D5 mit den gegenwartigen Anspruchen. 

Der Gegenstand des Anspruchs 4 scheint neu zu sein. 

Die Beurteilung der erfinderischen Tatigkeit bezieht sich nur auf Verbindungen fur die 
Neuheit anerkannt werden kann. Den nachstliegenden Stand der Technik bilden die 
Dokumente D1 und D2. Die beschriebenen Verbindungen haben qualitativ die gleiche 
Wirkung wie die gegenwartig beanspruchten. Aus den Dokumenten D3 bis D5 sind 
weitere relevante Benzoylpyrazol-Derivate mit herbiziden Eigenschaften bekannt. Als 
Aufgabe der vorliegenden Erfindung kann nicht das zur Verfugung stellen weiterer 
herbizid wirksamer Benzoylpyrazol-Derivate geseJaen werden, da die Losung fur den 
Fachmann in Hinblick auf D1 und D2 offensichtlich ware. 

Die der Anmeldung zugrundeliegende Aufgabe muG daher unter dem Aspekt neuer 
Derivate, die unerwartete Oder uberraschende Eigenschaften gegeniiber dem nachsten 
Stand der Technik (D1 und D2) aufweisen, gesehen werden. Ohne vergleichende 
Testergebnisse, kann nicht beurteilt werden, ob die Erfindung die Erfordernisse des 
Artikels 33(3) PCT erfullt. 
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Zu Punkt VII 

Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

Urn die Erfordernisse der Regel 5.1 a) ii) PCT zu erfullen, sollte in der 
Beschreibung das Dokument D2 genannt werden. 

Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Die Definition von Z in Anspruch 1 spricht von 1-4 Heteroatomen, in der Klammer 
werden bis zu 4 N-Atome und gegebenenfalls "additiv" (eine Moglichkeit) ein O- Oder 
S-Atom genannt. Es ergibt sich die Moglichkeit von mehr als 4 Heteroatomen, 
anderenfalls wiirde die Bezeichnung "alternativ" ausreichen (Artikel 6 PCT). 

Anspruch 7. c) scheint nicht klar bzw. die Reaktion nicht ausfuhrbar zu sein. Um das 
Zielmolekuhl zu erhalten, muBte H 2 abgespalten werden. GemaB Seite 54 der 
Beschreibung sollte statt H-Y (wie in Anspruch 7) ein Cl-Y eingestzt werden (Artikel 5 
und 6 PCT). 

Der Gegenstand des Anspruchs 8 ist durch Y = H in Anspruch 1 bereits explizit 
genannt, der Anspruch 8 erscheint daher iiberflussig zu sein. 

Da Q in Anspruch 1 nicht definiert ist, erscheint der Bezug in Anspruch 5 sinnlos. 
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See Notification of Transmittal of international 
FOR FURTHER ACTION p reMminary Examination Report (Form PCT/IPEA/4 1 6) 


International application No. 


International filing date {day/ month/year) 
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International Patent Classification (IPC) or national classification and IPC 




C07D 403/10, A01N 43/653, 43/56, C07D 401/10, 417/10, 471/04, 231/20, 413/10, 487/04 
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This international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining 
Authority and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of 



sheets, including this cover sheet. 



□ This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
' (see Rule 70. 1 6 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 

These annexes consist of a total of sheets. 
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Basis of the report 
Priority 

Non -establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the international application 



Date of submission of the demand 
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Date of completion of this report 

25 June 2001 (25.06.2001) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 

Facsimile No. 
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I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which hove been furnished to the receiving Office in response to on invito t ion 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed " and are not annexed to the report since they do not contain amendments ): 

| | the international application as originally filed. 

^ the description, pages M45 , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-10 



, as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



| | the drawings, sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the tetter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I I the claims, Nos. 



I I the drawings, sheets/fig 



3 | I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
' — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



1 . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (IA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-3, 5-10 



1-10 



1-10 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 

The application fails to meet the requirement of PCT Article 
33(2) because some of the compounds defined in Claim 1 are 
already known from documents Dl and D2 . The claimed subject 
matter cannot be regarded as a novel selection compared with 
the prior art. There is an overlap between general formula 

(I) in Dl and general formula (I) in Claim 1 of the present 
application, and moreover many of the compounds specified in 
Table A in Dl (pages 26-31 and 45-47) are covered by formula 

(I) in the present application. The same applies to the 
general structural formula in Claim 1 of D2, which overlaps 
with formula (I) in the present application. Moreover, most 
of the compounds specified in Table 1 in D2 (pages 11-20) 
are covered by formula (I) in the present application. 
Claims 2, 3, 5 and 7-10 are also anticipated by both Dl and 
D2, and Claim 6 is anticipated by Dl . For Claim 7, see (for 
example) Claim 6 in Dl and D2, page 30. The subject matter 
defined in the claims in documents D3, D4 and D5 also 
overlaps with that of the present claims. 



The subject matter of Claim 4 appears to be novel. 



The assessment of inventive step can only apply to compounds 
that may be considered novel. The closest prior art is found 
in Dl and D2, which describe compounds that have the same 
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effect in qualitative terms as those claimed in the present 
application. Documents D3 to D5 also describe other relevant 
benzoylpyrazol derivatives with herbicidal properties. The 
problem addressed by the present invention cannot be 
regarded as that of providing further herbicidally active 
benzoylpyrazol derivatives because the solution is obvious 
to a person skilled in the art in the light of Dl and D2 . 

The problem addressed by the invention must therefore be 
regarded as that of providing novel derivatives which have 
unexpected or surprising properties compared with the 
closest prior art (Dl and D2) . Without the results of 
comparative tests, it is not possible to assess whether the 
invention meets the requirement of PCT Article 33(3). 
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VII. Certain defects in the international application 



The following defects in the form or contents of the international application have been noted: 

In order to meet the requirements of PCT Rule 5.1(a) (ii) , 
the description should cite document D2 . 
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VIII. Certain observations on the international application 

The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 

The definition of Z in Claim 1 refers to 1-4 heteroatoms, and 
then in parentheses specifies up to 4 nitrogen atoms with the 
optional "addition" (one possibility) of 1 oxygen or 1 
sulphur atom. This implies that it is possible to have more 
than 4 heteroatoms; if this is not the case, the stipulation 
"alternatively" would suffice {PCT Article 6) . 



International application No. 
PCT/EP 00/02292 



Step (c) in Claim 7 is unclear because the reaction does not 
seem viable. To obtain the target molecule, H 2 would have to 
be separated. According to page 54 of the description, the 
compound should include a Cl-Y group instead of an H-Y group 
as specified in Claim 7 (PCT Articles 5 and 6) . 

The subject matter of Claim 8 is already explicitly stated 
in Claim 1, which indicates that Y can be hydrogen. Claim 8 
therefore appears to be redundant. 

Since Q is not specified in Claim 1, the reference in 
Claim 5 seems meaningless. 
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C.(Continuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category ' Citation of document, with indication.where appropnate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



CHEMICAL ABSTRACTS, vol. 076, no. 15, 
1972 

Columbus, Ohio, US; 
abstract no. 085658, 

SAMULA K: "Condensation of acetyl benzene 
derivatives with pyridine aldehydes" 
page 405; column 1; 
XP002088291 
see abstract 

& ROCZ. CHEM . (R0CHAC);71; VOL.45 (11); 
PP. 1833-40, 

Inst . Farm. ;Warsaw; Pol . 

MIYANO S ET AL: "Nucl eophi 1 i c addition of 

phenols to N-( 2-pyridylmethyl ene)ani 1 i ne" 

TETRAHEDRON LETT . ( TELEAY ) ; 70 ; (22); 

PP. 1909-12, XP002088290 

Fukuoka Univ.:0ep. Pharm, Sci . ; Fukuoka; 

Japan 

see page 1911 ; table I 

W0 96 26206 A (BASF AG ; DEYN WOLFGANG VON 
(DE); HILL REGINA LUISE (DE); KARDORFF ) 
29 August 1996 

see abstract; claims 1-3,5,6 
see page 39 - page 40; table 5 

EP 0 282 944 A (NISSAN CHEMICAL IND LTD) 

21 September 1988 

cited in the application 

see page 293 - page 295; claim I 

see page 296. line 25 - line 35; claim 2 

see page 39; example 31: table 3 
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Box I Observations where certain claims were found unsearchable (Continuation of item 1 of first sheet) 



This international search report has not been established in respect of certain claims under Article 1 7 (2) (a) for the following reasons: 
Claims Nos.: 

because they relate to subject matter not required to be searched by this Authority, namely: 



I. | | ClaimsNos.: 



2. pn claimsNos.: non applicable 

— because they relate to parts of the international application that do not comply with the prescribed requirements to such 
an extent that no meaningful international search can be carried out, specifically: 

See the addendum ADDITIONAL MATTER PCT/ISA/210 



3. I I ClaimsNos.: 

1 1 because they are dependent claims and are not drafted in accordance with the second and third sentences of Rule 6.4(a). 



Box II Observations where unity of invention is lacking (Continuation of item 2 of first sheet) 



This International Searching Authority found multiple inventions in this intemational application, as follows: 



I I I as all required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report covers all 
searchable claims. 

2. | | As all searchable claims could be searched without effort justi tying an additional fee. this Authority did not invite payment 
of any additional fee. 

3 [ I As only some of the required additional search fees were timely paid by the applicant, this intemational search report 
' ' covers only those claims for which fees were paid, specifically claims Nos. : 



4 | 1 No required additional search fees were timely paid by the applicant. Consequently, this international search report is 

! ' restricted to the invention first mentioned in the claims; it is covered by claims Nos.: 



Remark on Protest Q The additional search fees were accompanied by the applicant's protest. 

| | No protest accompanied the payment of additional search fees. 
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Claim No: non applicable 

The search rests on so large a number of particularly relevant documents related to the 
subject of Claim 7 (intermediary products in the production of compounds according to Claim 
1), especially from the point of view of novelty, that the completion of a comprehensive 
European search report is impossible. The aforementioned documents should be regarded as 
documents selected from among those which were found, especially with regard to their 
significance as to the subject exemplified in the present application. 
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| ni ^^^Hes Aktenzeichen 
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1>H"™ MOlVlT^S!?^*" 0 ' 9 A01N43/74 A01N43/08 A01N43/40 
C07D405/10 C07D213/30 C07D307/42 C07D307/58 C070413/10 
C07D261/08 



Nach der 



Iniernationalen Patentklassrfikation (IPK) oder nach der nationals Klassifikation und der IPK 



B. RECHSRCHIERTE GEBIETE . 

Recherchierter M.ndestprufstorf (Klassifikationssystem und Klassrtikationssymbolo ) 

IPK 6 C07D A01N 



Recherchierte aber mcht zum Mindestpru.stoff gehorende Veroffemnchungen. sowei. diese un.erd.e recherchierlen G ab.ete .a,len 



Wahrend der mternafonaien Recherche konsut tiene s.eKtromsche Datenbank (Name der Datenbank und evti. verwendete Suchbegntle) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategone J 



Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit arfordert.cn unter Angabe der ,n Betracht kommenden Te,le 



INC. ) 



FR 2 053 017 A (MERCK AND CO. , 
21. Mai 1971 
siehe Seite 1 

siehe Seite 10 - Seite 22; Beispiele 

BOHLMANN F ET AL : "Synthesis of naturally 

occuring hydroxyacetophenone derivatives" 

CHEM. BER. (CHBEAM);72; VOL.105 (3); 

PP. 863-73, XP002088289 

Tech. Univ. Berl i n ;0rg . -Chem . Inst.; 

Berlin; Ger . 

siehe Seite 864; Beispiel 9 



Betr Anspruch Nr 



LU 



Wettere Verorfentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen — — — 



Siehe Anhang Patentfamilie 



■ Besondere Kategonen von angegebenen Veroftentlichungen 

-A" Vercrfentlichung. die den atlgemeinen Stand der Technik def.niert. 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument. das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum verotlentlicnt worden ist 

X" Veroffentlichung, die geeignet ist. einen Pnontatsanspruch zwettelhaft er- 
scneTnen zu lassen. oder durch die das Verorfentlichungsdatum einer 
Inderen im necherchenbencht genannten Veroffentlichung betegt werden 
soli oder die aus einem anderen besonderen Qrund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

■O" Veroffentlichung, die sich auf erne mundliche OBenbarung, 

eine Benuizung, eine Ausstellung oder andere MafSnahmen b^eht 

■P" Verorfentlichung die vor dem international Anmeldedatum. aber nach 
dem beanspnjchten Priontatsdatum verotfentlicht worden ist 



"T" Spatere Veroffenttichung. die nach dem international Anmetdedatum 
Oder dem Priontatsdatum v/erorfentlicht worden ist und mil .der 
Anmeldung nicht kollidiert. sondern nur zum Verstandnis des der 
Ertindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die bfanspruchte Ertindung 
kann aUein autgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder aul 
erfinoenscher Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beansprucnte Erlindung 
kann nicht als auf erfindenscher Tatigkeit beruhend be ^chtet 
werden. wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren ande en 
Verdffentlichungen dieser Kategorie in Verbtndung i gebracnt wird una 
diese Verbindung fiir einen Fachmann naheliegend ist 
veroffentlichung, die Mitglied derseiben Patentfamilie isi 
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(54) Title: SUBSTITUTED B ENZO Y LP YR AZO LES AS HERBICIDES 

(54) Bezeichnung: SUBSTITUIERTE BENZOYLPYRAZOLE ALS HERBIZIDE 

(57) Abstract 

The invention relates to 
novel substituted benzoylpyrazoles 
of the general formula (I), in 
which Z is a possibly substituted 
4 to 12-membered, saturated 

or unsaturated, monocyclic or N' // [| T4""^^7 ffl 

bicyclic heterocyclic grouping v 1/ II n C \ ) 

which contains between 1 and 4 
heteroatoms (up to 4 nitrogen atoms 
and possibly, either in addition or 
alternatively, an oxygen atom or a 
sulphur atom or an SO grouping or 
an SO2 grouping) and in addition 
contains between one and three 

oxo-groups (<>0) and/or thioxo-groups (C=S) as components of the heterocyclic compound. The invention also relates to a method of 
producing said benzoylpyrazoles and to their use as herbicides. 

(57) Zusammenfassung 

a k* D [* Er ^ un Z neue substituierte Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I), in welcher Z fur eine gegebenenfalls substituierte 

4- bis 12-ghednge, gesattigte oder ungesattigte, monocyclische oder bicyclische, heterocyciische Gruppierung steht welche I bis 4 
Heteroatome (bis zu 4 Stickstoffatome und gegebenenfall - salternativ oder additiv - ein Sauerstoffatom oder ein Schwefelatom oder eine 
SO^ruppienuisj oder erne S0 2 -Gruppierung) enthfllt, und welche zusatzlich ein bis drei Oxo-Gmppen (C-O) und/oder Thioxo-Gruppen 
(C=i>) als Bestandteile des Heterocyclus enthalt, sowie Verfahren zu ihrer Herstellung und ihrc Verwendung als Herbizide 
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SUBSTITUIERTE BEN20YLPYRAZ0LE ALS HERBIZIDE 



Die Erfindung betrifft neue substituierte Benzoylpyrazole, Verfahren zu ihrer Her- 
stellung und ihre Verwendung als Herbizide. 

Es ist bereits bekannt, dass bestimmte substituierte Benzoylpyrazole herbizide Eigen- 
schaften aufweisen (vgl. EP-A-352543, WO-A-96/26206, WO-A-97/35850, WO-A- 
97/41105, WO-A-97/41 116, WO-A-97/41 1 17, WO-A-97/41 1 18, WO-A-97/46530. 
WO-A-98/28981, WO-A-98/31681, WO-A-98/31682, WO-A-99/07697). Die Wir- 
kung dieser Verbindungen ist jedoch nicht in alien Belangen zufriedenstellend, 

Es wurden nun die neuen substituierten Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I), 




(I) 



in welcher 

n fur die Zahlen 0, 1 , 2 oder 3 steht, 

A fur eine Einfachbindung oder fur Alkandiyl (Alkylen) steht, 

R 1 fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl oder Cyclo- 
alkyl steht, 

R 2 fur Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Halogen, oder fiir 
jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy. Alkylthio. Alkoxy- 
carbonyl oder Cycloalkyl steht. 



WO 00/58306 _ PCT/EPOO/02292 



R 3 fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyi, 
Halogen, oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkyl- 
thio, Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, Alkylamino, Dialkyiamino oder Dialkyl- 
5 aminosulfonyl steht, 

R 4 fur Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyi, Halogen, oder fur 
jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl, 
Alkylsulfonyl, Alkylamino, Dialkyiamino oder Dialkylaminosulfonyl steht, 

Y fur Wasserstoff oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkyl- 
carbonyl, Alkoxycarbonyl, Alkylsulfonyl, Alkylaminocarbonyl, Dialkyl- 
aminocarbonyl, Alkenyl, Alkenylcarbonyl, Alkenylsulfonyl, Alkinyl, 
Alkinylcarbonyl, Cycloalkyl, Cycloalkylcarbonyl, Cycloalkylalkyl, Phenyl- 
carbonyl, Phenylsulfonyl, Phenylalkyl oder Phenylcarbonylalkyl steht, und 

Z fur eine gegebenenfalls substituierte 4- bis 12-gliedrige, gesattigte oder unge- 
sattigte, monocyclische oder bicyclische, heterocyclische Gruppierung steht, 
welche 1 bis 4 Heteroatome (bis zu 4 Stickstoffatome und gegebenenfalls 
- altemativ oder additiv - ein Sauerstoffatom oder ein Schwefelatom, oder 
eine SO-Gruppierung oder eine S02-Gruppierung) enthalt, und welche zu- 
satzlich ein bis drei Oxo-Gruppen (C=0) und/oder Thioxo-Gruppen (C=S) als 
Bestandteile des Heterocyclus enthalt, 

- einschlieJMich aller moglichen tautomeren Formen der Verbindungen der allge- 
meinen Formel (I) und der moglichen Salze der Verbindungen der allgemeinen 
Formel (I) - gefunden. 

In den Definitionen sind die KohlenwasserstoftTcetten. wie Alkyl oder Alkandiyl 

- auch in Verbindung mit Heteroatomen, wie in Alkoxy - jeweils geradkettig oder 
verzweigt. 



10 1 
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steht bevorzugt fur die Zahlen 0, 1 oder 2. 

steht bevorzugt fur eine Einfachbindung oder fur Alkandiyl (Alkylen) mit 1 
bis 4 Kohlenstoffatomen. 

steht bevorzugt fur gegebenenfalls durch Cyano, Carboxy, Carbamoyl, 
Halogen, C]-C 4 -Alkoxy, C r C 4 -AIkyI-carbonyl, Q-C-Alkoxy-carbonyl, C]- 
C 4 -Alkylthio, C 1 -C 4 -Alkylsuifinyl oder Cj -C 4 -Alkylsulfonyl substituiertes 
AlkyI mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Halogen oder C r Q,-Alkoxy-carbonyl substitu- 
iertes Alkenyl oder Alkinyl mit jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, oder fur 
gegebenenfalls durch Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Halogen, C r C 4 -Alkyl 
oder C r C 4 -Alkoxy-carbonyl substituiertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlen- 
stoffatomen. 

steht bevorzugt fur Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, 
Halogen, fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Halogen oder C,-C 4 - 
Alkoxy substituiertes AlkyI, Alkoxy oder Alkoxycarbonyl mit jeweils bis zu 
6 Kohlenstoffatomen, fur gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkyl- 
thio mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, oder fur gegebenenfalls durch Cyano, 
Halogen oder C r C 4 -AlkyI substituiertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoff- 
atomen. 

steht bevorzugt fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thio- 
carbamoyl, Halogen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Cj-C 4 - 
Alkoxy, C]-C 4 -Alkylthio, Cj-Q-AIkylsulfinyl oder Ci-C 4 -Alkylsulfonyl 
substituiertes AlkyI, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit 
jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, oder fur Alkyl- 
amino, Dialkylamino oder Dialkylaminosulfonyl mil jeweils bis zu 4 Kohlen- 
stoffatomen in den Alkylgruppen. 
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R 4 steht bevorzugt fur Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, 
Halogen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, Ci-C4-Alkoxy, Cj-C 4 - 
Alkylthio, C 1 -C 4 -Alkylsulfinyl oder Ci-C 4 -Alkylsulfonyl substituiertes 
Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit jeweils bis zu 
5 4 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, oder fur Alkylamino, Dialkyl- 

amino oder Dialkylaminosulfonyl mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in 
den Alkylgruppen. 

Y steht bevorzugt fur Wasserstoff, fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, 

10 Carboxy, Carbamoyl, Halogen oder C,-C 4 -Alkoxycarbonyl substituiertes 

Alkyl, Alkylcarbonyl oder Alkoxycarbonyl mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoff- 
atomen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Alkyl- 
sulfonyl, Alkylaminocarbonyl oder Dialkylaminocarbonyi mit jeweils bis zu 
6 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, fur jeweils gegebenenfalls durch 

15 Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Halogen oder C,-C 4 -Alkoxy-carbonyl substitu- 

iertes Alkenyl, Alkenylcarbonyl, Alkinyl oder Alkinylcarbonyl mit jeweils 2 
bis 6 Kohlenstoffatomen, fur gegebenenfalls durch Halogen substituiertes 
Alkenylsulfonyl mit bis zu 6 Kohlenstoffatomen fur jeweils gegebenenfalls 
durch Cyano, Halogen oder C,-C 4 -Alkyl substituiertes Cycloalkyl, Cyclo- 

20 alkylcarbonyl oder Cycloalkylalkyl mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen in 

den Cycloalkylgruppen und gegebenenfalls 1 bis 3 Kohlenstoffatomen im 
Alkylteil, oder fur jeweils gegebenenfalls durch Nitro, Cyano, Carboxy, 
Carbamoyl, Halogen, C r C 4 -AIkyl, C,-C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Alkoxy oder 
C ,-Qr Haiogenalkoxy substituiertes PhenylcarbonyL Phenylsulfonyl, Phenyl- 

25 C r C 4 -alkyl oder Phenylcarbonyl-C r C 4 -alkyL 



Z 



steht bevorzugt fur eine der nachstehenden heterocyclischen Gruppierungen 
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Q fur Sauerstoff oder Schwefel steht, 



fur Wasserstoff, Hydroxy, Mercapto, Cyano, Halogen, fur jeweils ge- 
10 gebenenfalls durch Cyano, Halogen, Cj-C^Alkoxy, Ci-C4-Alkyl- 

thio, Ci-C4-Alkylsulfinyl oder C]-C4-Alkylsulfonyl substituiertes 
Alkyl, Alkylcarbonyl, Alkoxy, Alkoxycarbonyl, Alkylthio, Alkyl- 
sulfinyl oder Alkylsulfonyl mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in 
den Alkylgruppen, fur Propadienylthio, fur jeweils gegebenenfalls 
15 durch Halogen substituiertes Alkylamino oder Dialkylamino mit 

jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, fur jeweils 
gegebenenfalls durch Halogen substituiertes AlkenyL Alkinyl, 
Alkenyloxy, Alkenylthio oder Alkenylamino mit jeweils bis zu 6 
Kohlenstoffatomen in den Alkenyl- bzw. Alkinylgruppen, fur jeweils 
20 gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Cycloalkyl, Cycloalkyl- 

oxy, Cycloalkylthio, Cycloalkylamino, Cycloalkylalkyl, Cycloalkyl- 
alkoxy, Cycloalkylalkylthio oder Cycloalkylalkylamino mit jeweils 3 
bis 6 Kohlenstoffatomen in den Cycloalkylgruppen und gegebenen- 
falls bis zu 4 Kohlenstoffatomen ini Alkylteil. fur jeweils gegebenen- 
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falls durch Halogen, Cj-C^Alkyl oder C1-C4- Alkoxy substituiertes 
Phenyl, Phenyloxy, Phenylthio, Phenylamino, Benzyl, Benzyloxy, 
Benzylthio oder Benzylamino steht, fur Pyrrolidine Piperidino oder 
Morpholino steht, oder - fur den Fall, dass zwei benachbarte Reste R 5 
5 und R^ sich an einer Doppelbindung befinden - zusammen mit dem 

benachbarten Rest R^ auch fur eine Benzogruppierung steht, und 

R 6 fur Wasserstoff, Hydroxy, Amino, Alkylidenamino mit bis zu 4 
Kohlenstoffatomen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen oder 

10 Ci-C4-Alkoxy substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylamino, Dialkyl- 

amino oder Alkanoylamino mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in 
den Alkylgruppen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen sub- 
stituiertes Alkenyl, Alkinyl oder Alkenyloxy mit jeweils bis zu 6 
Kohlenstoffatomen in den Alkenyl- bzw. Alkinylgruppen, fur jeweils 

15 gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Cycloalkyl, Cycloalkyl- 

alkyl oder Cycloalkylamino mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen in 
den Cycloalkylgruppen und gegebenenfalls bis zu 3 Kohlenstoff- 
atomen im Alkylteil, oder fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen, 
C]-C4-Alkyl oder C1-C4- Alkoxy substituiertes Phenyl oder Benzyl 

20 steht, oder zusammen mit einem benachbarten Rest R^ oder R^ fur ge- 

gebenenfalls durch Halogen oder Cj-C4-Alkyl substituiertes Alkan- 
diyl mit 3 bis 5 Kohlenstoffatomen steht, 

wobei die einzelnen Reste R 5 und R 6 - soweit mehrere davon an gleiche 
25 heterocyclische Gruppierungen gebunden sind, gleiche oder verschiedene Be- 

deutungen im Rahmen der obi gen Definition haben konnen. 

Q steht bevorzugt fur Sauerstoff. 

30 R5 steht bevorzugt fur Wasserstoff Hydroxy. Mercapto. Cyano. Fluor. 

Chlor. Brom, Iod, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor. Chlor. 
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Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy s n-, i-, s- oder t-Butoxy, Methyl- 
thio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, n-, i-, s- oder t-Butylthio, Methyl- 
sulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder i-Propylsulfmyl, Methylsulfonyl, 
Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsuifonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- 
5 oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i- 

Propoxy, n-, i-, s- oder t-Butoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i- 
Propylthio, n-, i-, s- oder t-Butylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, n- 
oder i-Propylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder i-Propyl - 
sulfonyl, fur Methylamino, Ethylamino, n- oder i-Propylamino, n-, i-, 

10 s- oder t-Butylamino, Dimethylamino, Diethylamino, Di-n-propyl- 

arnino oder Di-i-propylamino, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
und/oder Chlor substituiertes Ethenyl, Propenyl, Butenyl, Ethinyl. 
Propinyl, Butinyl, Propenyloxy, Butenyloxy, Propenylthio, Butenyl- 
thio, Propenylaniino oder Butenylamino, fur jeweils gegebenenfalls 

15 durch Fluor und/oder Chlor substituiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, 

Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclopropyloxy, Cyclobutyloxy, Cyclo- 
pentyloxy, Cyclohexyloxy, Cyclopropylthio, Cyclobutylthio, Cyclo- 
pentylthio, Cyclohexylthio, Cyclopropylamino, Cyclobutylamino, 
Cyclopentylamino, Cyclohexylamino, Cyclopropylmethyl, Cyclo- 

20 butylmethyl, Cyclopentylmethyl, Cyclohexylmethyl, Cyclopropyl- 

methoxy, Cyclobutyl methoxy, Cyclopentylmethoxy, Cyclohexyl- 
methoxy, Cyclopropylmethylthio, Cyclobutylmethylthio, Cyclo- 
pentylmethylthio, Cyclohexylmethylthio, Cyclopropylmethylamino. 
Cyclobutylmethylamino, Cyclopentylmethylamino oder Cyclohexyl - 

25 methylamino, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, 

Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy. Ethoxy, n- 
oder i-Propoxy substituiertes Phenyl, Phenyloxy, Phenylthio, Phenyl- 
amino, Benzyl. Benzyloxy. Benzylthio oder Benzylamino. fur 
Pyrrolidino, Piperidino oder Morpholino steht. oder - fur den Fall. 

30 dass zwei benachbarte Reste und R^ sich an einer Doppelbindung 
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befmden - zusammen mit dem benachbarten Rest R 5 auch fur eine 
B enzogruppierung . 

R 6 steht bevorzugt fur Wasserstoff, Hydroxy, Amino, fur jeweils gegebe- 
5 nenfalls durch Fluor und/oder Chlor, Methoxy oder Ethoxy substitu- 

iertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i- oder s-Butyl, Methoxy, 
Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylamino, Ethylamino oder Dimethyl- 
amino, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor sub- 
stituiertes Ethenyl, Propenyl, Ethinyl, Propinyl oder Propenyloxy, fur 

10 jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor substituiertes 

Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclopropyl- 
methyl, Cyclobutylmethyi, Cyclopentylmethyl. Cyclohexylmethyl, 
oder fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i- 

15 Propoxy substituiertes Phenyl oder Benzyl steht, oder zusammen mit 

einem benachbarten Rest R5 oder R 6 fur jeweils gegebenenfalls durch 
Methyl und/oder Ethyl substituiertes Propan-l,3-diyI (Trimethylen), 
Butan-l,4-diyl (Tetramethylen) oder Pentan-1 ,5-diyl (Pentamethylen). 

20 n steht besonders bevorzugt fur die Zahlen 0 oder 1 . 

A steht besonders bevorzugt fur eine Einfachbindung, Methylen, Ethyliden 
(Ethan-l,l-diyl) oder Dimethylen (Ethan- 1,2-diyl). 

25 r1 sten * besonders bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, 

Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propyl- 
thio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder i-Propylsulfinyl, MethylsuIfonyK 
Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsulfonyl substituieites Methyl, Ethyl, n- oder i- 
Propyl, n-, i-, s- oder t-ButyL fiir jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor 

30 oder Brom substituiertes Propenyl, Butenyl, Propinyl oder Butinyl. oder fur 
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jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Brom, Methyl oder Ethyl 
substituiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl. 

steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, Thio- 
carbamoyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Methoxy 
oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t- 
Butyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methoxycarbonyl, Ethoxy- 
carbonyl, n- oder i-Propoxycarbonyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
und/oder Chlor substituiertes Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, oder 
fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Brom, Methyl oder 
Ethyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl. 

steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Carboxy, 
Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Fluor, Chlor, Brom, Iod, fur jeweils gegebenen- 
falls durch Fluor und/oder Chlor, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, 
Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, 
Methylsulfonyl oder Ethylsulfonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i- 
Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder 
Chlor, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy substituiertes Methoxy, Ethoxy, 
n- oder i-Propoxy, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor 
substituiertes Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, Methylsulfinyl, 
Ethylsulfinyl, n- oder i-Propylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder 
i-Propylsulfonyl, oder fur Methylamino, Ethylamino, n- oder i-Propylamino, 
Dimethylamino, Diethyiamrno, Dimethylaminosulfonyl oder Diethylamino- 
sulfonyl. 

steht besonders bevorzugt fur Nitro, Cyano, Carboxy. Carbamoyl, Thio- 
carbamoyl, Fluor, Chlor, Brom, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
und/oder Chlor, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy. Methylthio, Ethylthio. 
n- oder i-Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl. Methylsulfonyl oder 
Ethylsulfonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-. i-. s- oder I- 
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Butyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor, Methoxy, 
Ethoxy, n- oder i-Propoxy substituiertes Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, 
fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor substituiertes Methyl - 
thio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, Methylsulfmyl, Ethylsulfmyl, n- oder i- 
Propylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsulfonyl, oder 
fur Methylamino, Ethylamino, n- oder i-Propylamino, Dimethylamino, Di- 
ethylamino, Dimethylaminosulfonyl oder Diethylaminosulfonyl. 

R 5 steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Hydroxy, Chlor, Brom, Methyl, 
Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Difluormethyl, DichlormethyL 
Trifluormethyl, Trichlormethyl, Chlordifluormethyl, Fluordichlormethyl, 
Fluorethyl, Chlorethyl, Difluorethyl, Dichlorethyl, Fluor-n-propyl, Fluor-i- 
propyl, Chlor-n-propyl, Chlor-i-propyl, Methoxymethyl, Ethoxymethyl, 
Methoxy ethyl, Ethoxyethyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, n-, i-, s- 
oder t-Butoxy, Fluorethoxy, Chlorethoxy, Difluorethoxy, Dichlorethoxy, Tri- 
fluorethoxy, Trichlorethoxy, Chlorfluorethoxy, Chlordifluorethoxy, Fluor- 
dichlorethoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i -Propyl thio, Fluorethylthio, 
Chlorethylthio, Difluorethylthio, Dichlorethylthio, Chlorfluorethylthio, 
Chlordifluorethylthio, Fluordichlorethylthio, Methylsulfmyl, Ethylsulfmyl, n- 
oder i-Propylsulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder i-Propyl- 
sulfonyl, Dimethylamino, Propenylthio, Butenylthio, Propinylthio, Butinyl- 
thio, Cyclopropyl, Cyclopropylmethyl, Cyclopropylmethoxy, Phenyl oder 
Phenoxy. 

R6 steht besonders bevorzugt fur Amino, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-. 
s- oder t-Butyl, Methoxy, Ethoxy, Methylamino, Dimethylamino. Cyclo- 
propyl oder Cyclopropylmethyl steht, oder zusammen mit R 3 fur Propan-1,3- 
diyl (Trimethylen), Butan-1 ,4-diyl (Tetramethylen) oder Pentan- 1 ,5-diyl 
(Pentamethylen). 
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5 

10 
15 
20 

Z 

25 n 
A 



steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Cyano, Fluor, Chlor, Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, Acetyl, Propionyl, n- oder i-Butyroyl, Methoxycarbonyl oder 
Ethoxycarbonyl, flir jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor und/oder 
Brom substituiertes Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsulfonyl, 
n-, i-, s- oder t-Butylsulfonyl, Methylaminocarbonyl, Ethylaminocarbonyl, n- 
oder i-Propylaminocarbonyl, Dimethylaminocarbonyi oder Diethylamino- 
carbonyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor oder Brom substitu- 
iertes Propenyl, Butenyl, Propenylcarbonyl, Butenylcarbonyl, Propenyl- 
sulfonyl, Butenylsulfonyl, Propinyl, Butinyl, Propinylcarbonyl oder Butinyl- 
carbonyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Methyl oder 
Ethyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, 
Cyclopropylcarbonyl, Cyclobutylcarbonyl, Cyclopentylcarbonyl, Cyclohexyl- 
carbonyl, Cyclopropylmethyl, Cyclobutylmethyl, Cyclopentylmethyl oder 
Cyclohexylmethyl, oder fur jeweils gegebenenfalls durch Nitro, Cyano, Fluor, 
Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Trifluor- 
methyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Difluormethoxy oder Trifluor- 
methoxy substituiertes Phenylcarbonyl, Phenylsulfonyl, Benzyl oder Phenyl- 
carbonylmethyl. 

steht besonders bevorzugt fur 



steht ganz besonders bevorzugt fur 0. 



steht ganz besonders bevorzugt flir eine Einfachbindung oder fur Methyien. 
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10 



15 



25 



R2 



R 1 steht ganz besonders bevorzugt fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, 
Methoxy, Ethoxy, Methylthio, Ethylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, 
Methylsulfonyl oder Ethylsulfonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i- 
Propyl, n -, i-, s- oder t-Butyl, oder fur gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, 
Chlor, Brom, Methyl oder Ethyl substituiertes Cyclopropyl. 

steht ganz besonders bevorzugt filr Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, Fluor, 
Chlor, Brom, fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Methoxy 
Oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl,- n-, i-, s- oder t- 
Butyl, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, n- oder i-Propoxycarbonyl, fur 
jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor substituiertes Methylthio, 
Ethylthio, n- oder i-Propylthio, oder fur Cyclopropyl. 

R 3 steht ganz besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Fluor, Chlor, 
Brom, Iod, Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Methoxymethyl, Methylthio- 
methyl, Methylsulfinylmethyl, Methylsulfonylmethyl, Methoxy, Ethoxy, Di- 
fluormethoxy, Trifluormethoxy, Methylthio, Ethylthio, Methylsulfinyl, Ethyl- 
sulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl oder Dimethylaminosulfonyl. 



20 R4 



steht besonders bevorzugt fur Nitro, Cyano, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, 
Ethyl, Trifluormethyl, Methoxymethyl, Methylthiomethyl, Methylsulfinyl- 
methyl, Methylsulfonylmethyl, Methoxy, Ethoxy, Difluormethoxy, Trifluor- 
methoxy, Methylthio, Ethylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methyl- 
sulfonyl, Ethylsulfonyl, Dimethylamino oder Dimethylaminosulfonyl. 

R 6 steht ganz besonders bevorzugt fur Methyl, Cyclopropyl. Dimethylamino. 
Methoxy oder Ethoxy. 

Y steht ganz besonders bevorzugt fur Wasserstoff. 
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10 



A steht am meisten bevorzugt fur Methylen. 

Rl steht am meisten bevorzugt fur Methyl oder Ethyl. 

R2 steht am meisten bevorzugt fur Wasserstoff oder Methyl. 

R3 steht am meisten bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor, Chlor, Brom, Trifluor- 
methyl oder Methyl sulfonyL 

R4 steht am meisten bevorzugt fur (2-)Chlor, (4-)Chlor, (6-)Trifluormethyl oder 
(2-)Methylsulfonyl. 

ErfindungsgemaB bevorzugt sind die Verbindungen der Formel (I), in welchen eine 
1 5 Kombination der vorstehend als bevorzugt aufgefuhrten Bedeutungen vorliegt. 

ErfindungsgemaB besonders bevorzugt sind die Verbindungen der Formel (I), in 
welchen eine Kombination der vorstehend als besonders bevorzugt aufgefuhrten 
Bedeutungen vorliegt. 

20 

ErfindungsgemaB ganz besonders bevorzugt sind die Verbindungen der Formel (I), in 
welchen eine Kombination der vorstehend als ganz besonders bevorzugt aufgefuhrten 
Bedeutungen vorliegt. 

25 ErfindungsgemaB am meisten bevorzugt sind die Verbindungen der Formel (I), in 
welchen eine Kombination der vorstehend als am meisten bevorzugt aufgefuhrten 
Bedeutungen vorliegt. 
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Die Verbindungen der allgemeinen Formeln (IA), (IB) und (IC) sind insbesondere 
Gegenstand der vorliegenen Erfindung: 



5 



10 




(1A) 



(IB) 



(IC) 



in welchen 



15 n , A, Q, R 1 , R 2 , R3, r4 r5, r6 

und Y die vorausstehend anaeaebene Bedeu- 

tung haben. 
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Gegenstand der Erfindung sind vorzugsweise auch Natrium-, Kalium-, Magnesium-, 
Calcium-, Ammonium-, C \ -C 4 -AlkyI-ammonium-, Di-CCj-C^alkyO-ammonium-, 
Tri-(C i -Chalky l)-ammonium-, Tetra-(C j -Chalky l)-ammonium, Tri-(C \ -Chalky 1)- 
sulfonium-, C5- oder C6-CycloaIkyl-ammoniurn- und Di-(Ci -C2-alkyl)-benzyl- 
5 ammonium-Salze von Verbindungen der Formel (I), in welcher n, A, R 1 , R.2, r3 ? r4 
Y und Z die oben angegebenen Bedeutungen haben. 

Die oben aufgefuhrten allgemeinen oder in Vorzugsbereichen aufgefuhrten Restede- 
finitionen gelten sowohl fur die Endprodukte der Formel (I) ais auch entsprechend 
10 fur die jeweils zur Herstellung benotigten Ausgangs- oder Zwischenprodukte. Diese 
Restedefinitionen konnen untereinander, also auch zwischen den angegebenen bevor- 
zugten Bereichen beliebig kombiniert werden. 

Beispiele fur die erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel (1) sind 
1 5 in den nachstehenden Gruppen aufgefuhrt. 




R\ (R 4 ) m R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die in der nachstehenden Tabelle an- 
gegebenen Bedeutungen: 



wo 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R 5 


R 6 


H 




CF 3 


CH 3 


F 




CF 3 


CH 3 


CI 




CF 3 


CH 3 


Br 




CF 3 


CH 3 


I 




CF 3 


CH 3 


NO, 




CF 3 


CH 3 


CN 




CF 3 


CH 3 


CH 3 




CF 3 


CH 3 


OCH 3 




CF 3 


CH 3 


CF 3 




CF 3 


CH 3 


OCHF 2 




CF 3 


CH 3 


OCF3 




CF 3 


CH 3 


S0 2 CH 3 




CF 3 


CH 3 


H 




OCH 3 


CH 3 


F 




OCH 3 


CH 3 


CI 




OCH 3 


CH 3 


Br 




OCH 3 

-> 


CH 3 


I 




OCH 3 


CH 3 


N0 2 




OCH 3 


CH 3 


CN 




OCH 3 


CH 3 


CH 3 




OCH3 


CH 3 


OCII., 




OCH 3 


CH 3 


CF 3 




OCH, 


CH, 


OCHF 2 




OCH, 


CH, 
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P 3 

rv 


(Position-) 


n 5 

R 5 


R 


ULr 3 




OCH3 


CH 3 






OCH3 


CH 3 


TT 

n 




SCH 3 


CH 3 


r 




SCH3 


CH 3 






SCH3 


CH 3 


or 




SCH3 


CH 3 


T 
1 




SCH3 


CH 3 


XT Pi 




SCH3 


CH 3 






SCH3 


CH3 






SCH-, 


CH 3 






SCH3 


CH 3 


^3 




SCH3 


CH 3 


/^k LTT7 

<JL,rir 2 




SCH3 


CH 3 


ULr 3 




SCH3 


CH 3 






SCH3 


CH 3 


T_I 

ri 




OC 2 H 5 


CH 3 


T? 

r 




OC 2 H 5 


CH 3 


pi 
CI 




OC 2 H 5 


CH 3 


Br 




OC 2 H 5 


CH 3 


i 
I 




OC 2 H 5 


CH, 


NO, 




OC 2 H 5 


CH ? 


TNI 

Vj in 




f \ f~* T I 

<JC 2 H 5 


CH, 


CH 3 




OC 2 H 5 


CH, 


OCH 3 




OC 2 H, 


CH, 


CF 3 




OC 2 H 5 


CH, 



WO 00/58306 



- 19- 



PCT/EP00/02292 



R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


R 5 


R 6 


OCHF 2 


_ 


OC 2 H 5 


CH 3 


OCF 3 




OC 2 H s 


CH, 


S0 2 CH 3 


_ 


OC 2 H 5 


CH 3 


H 




N(CH 3 ) 2 


CH, 


F 




N(CH 3 ) 2 


CH, 

.1 


CI 




N(CH 3 ) 2 


CH 3 


Br 




N(CH 3 ) 2 


CH, 


I 




N(CH 3 ) 2 


CH, 


N0 2 


_ 


N(CH 3 ) 2 


CH, 


CN 




N(CH 3 ) 2 


CH, 


CH 3 


_ 


N(CH 3 ) 2 


CH, 


OCH 3 


_ 


N(CH 3 ) 2 


CH, 


CF 3 




N(CH 3 ) 2 


CH 3 


OCHF 2 


- 


N(CH 3 ) 2 


CH 3 


OCF, 






Cri 3 


S0 2 CH 3 


- 


N(CH 3 ) 2 


CH 3 


H 
n 




OCH 3 








OCH 3 




CI 




vLl 1 , 




Br 




OCH 3 
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R 3 


(Position-) 


R 5 


R 6 


I 


- 


OCH3 




N0 2 


- 


OCH3 




CN 


- 


OCH 3 


y\ 


CH, 


- 


OCH 3 




OCH 3 


- 


OCH3 




CF 3 


- 


OCH3 




OCHF 2 


- 


OCH3 




OCF 3 


- 


OCH, 


A 


S0 2 CH 3 


- 


OCH3 


A 


H 


(5-) CI 


CF 3 


CH 3 


F 


(5-) CI 


CH 3 


CH, 


CI 


(5-) CI 


OCH3 


CH, 


Br 


(5-) CI 


Br 




CI 


(5-) CI 


CF 3 


CH; 


NO, 


(5-) CI 


CH 3 


1 

CH- 


CI 


(5-) CI 


SCH, 


CH, 
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R 3 


(Position-) 
(R 4 )n 


R 5 


R 6 


CH 3 


(5-) CI 


CI 


CH 3 


OCH 3 


(5-) CI 


OCH 3 


CH, 


CF 3 


(5-) CI 


CF 3 


CH, 


OCHF 2 


(5-) CI 


CH 3 


CH 3 


OCF3 


(5-) CI 


CH 3 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(5-) CI 


OCH3 


CH, 



Gruppe 2 




(1A-2) 



R 3 , (R 4 )„, R 5 und R 6 haben hierbei 
Bedeutungen. 



beispielhaft die oben in Gruppe 1 angegenenen 
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Gruppe 3 




(IA-3) 



R\ (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 1 angegenenen 
Bedeutungen. 

Gruppe 4 




(IB-1) 



R 3 , (R 4 ) n> R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die in der nachstehenden Tabelle an- 
gegenenen Bedeutungen: 



R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R 5 


R (J 


CI 


(2-) CI 


CF, 


CM, 


CI 


(2-) CI 


SCH 3 


CH, 


CI 


C2-) CI 


SC 2 H 5 


CH, 


CI 


(2-) CI 


SC,H 7 


CH, 
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R 3 


(Position-) 
(R 4 )n 


R 5 


R 6 


CI 


(2-)Cl 


SC 3 H 7 -i 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


J" 


CH 3 


CI 


(2-) CI 






CH 3 


CI 


(2-) CI 




CH 3 


CI 


(2-) CI 






CH 3 


Ci 


(2-) CI 


J 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


SCH=C=CH 2 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


SCH 2 CN 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


SCH 2 CH 2 CN 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OCH 3 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OC 2 H 5 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OC 3 H 7 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OC 3 H 7 -i 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OC 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OCH,CF, 


CH; ! 

! 


C! 


(2-) CI 




ch, : 


CI 


(2-) CI 


OC 6 H 5 


CI I - 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) CI 


H 


CH 3 


Ci 


(2-) CI 


CH, 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


C 2 H 5 


CH, 


CI 


(2-) CI 


C 3 H, 


CH, 


CI 


(2-) CI 


C 3 H,-i 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


Q,H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


C„H 9 -i 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


C 4 H,-s 


CH, 


CI 


(2-) CI 


C a H 9 -t 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


A 


CH., 


CI 


(2-) CI 




CH, 


CI 


(2-) CI 


CH=CHCH 3 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


jO 


CH 3 


CI 


(2-) CI 




CH 3 


CI 


(2-) CI 




CH, 


CI 


(2-) CI 


N(CH 3 ) 2 


CH 3 


CI 


(2-) CI 




CH 3 


CI 


(2-) CI 


CI 


CH, 


CI 


(2-) CI 


Br 


CH, 


S0 2 CH- 


(2-) CI 


CF, 


CH, 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R s 


R 6 


SO z CH 3 


(2-) CI 


SCH 3 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 2 H 5 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 3 H 7 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 3 H 7 -i 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 






CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 






CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


J 


CH, 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SCHK>CH 2 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SCH 2 CN 


CH 3 


SO,CH 3 


(2-) CI 


SCH 2 CH 2 CN 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OCH, 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OC 2 H 5 


CH, 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OC 3 H 7 


CH, 


SO,CH, 


(2-) CI 


OC 3 H 7 -i 


CH, 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OC 4 H„ 


CH, 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OCHXF, 


CH, 
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R 3 


Position-^ 
(R 4 ) 


R 5 1 


R 6 


SOXH, 


(2-) CI 


Y 


CH 3 


SO,CH, 


(2-) CI 


OC 6 H 5 


CH 3 


SOnCH, 


(2-) CI 


H 


CH 3 


SOXH, 


(2-) CI 


CH 3 


CH 3 


SOXH, 


(2-) CI 


C 2 H 5 


CH 3 


SO,CH, 


(2-) CI 


C 3 H 7 


CH 3 




(2-) CI 

\ j 


C 3 H r i 


CH, 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


C 4 H 9 


CH 3 


CH 


(2-) CI 




CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


C 4 H 9 -s 


CH 3 


en PH 


(2A CI 


C 4 H 9 -t 


CH 3 


cn ru 

oVJ 2 ^ n 3 


(2A CI 


A 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-)Cl 


^ A 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CH=CHCH 3 


CH 3 


SCKCH, 


(2-) CI 




CH 3 


SO,CH, 


(2-) Ci 




CH 3 


SOjCHj 


(2-) CI 




CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


N(CH 3 ) 2 


CH, 
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R 3 


(Position-) 

(R')n 


R 5 


R 6 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


M J 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CJ 


CH 3 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


Br 


CH 3 


Ci 


(2-) S0 2 CH 3 


CF 3 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SCH 3 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC 2 H 5 


CH 3 


CI 


(2-)S0 2 CH 3 


SC 3 H 7 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC 3 H 7 -i 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




1 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 






CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


j 


CH 3 

i 
i 


CI 


(2-) S0 2 CH, 


SCH=C=CH : 


CH, 


C] 


(2-) SO,CH 3 


SCH 2 CN 


CH 3 j 


CI 


(2-) S0 3 CH, 


SCH 2 CH 2 CN 


CH; | 


CI 


(2-) SO,CH 3 


OCH, 

— . 1_ 


CH, j 

— ! 
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( 

R 3 ( 


Position-) 

K\ I 


I 5 I 


I 6 


CI ( 


2-) S0 2 CH 3 < 


DC 2 H 5 < 


^H 3 


CI < 


2-) S0 2 CH 3 < 


3C 3 H 7 < 


dH 3 


CI < 


[2-) S0 2 CH 3 i 


OC 3 H 7 -i < 


CH 3 


CI 


k / i $ 


OC 4 H 9 


CH 3 


CI 


C2-) S0 2 CH 3 


OCH 2 CF 3 


CH, 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


Y 


CH 3 


CI 


(2-) S0,CH 3 


OC 6 H 5 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH, 


H 


CH, 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


CH 3 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 2 H 5 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 3 H 7 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 3 H 7 -i 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) S0 7 CH 3 


C 4 H 9 -i 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 4 H 9 -s 


CH 3 


1 


T2-) SO.CHi 


C 4 H 9 -t 


CH 3 




(2-) S0->CH, 


A 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




|CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


CH=CHCH 3 


CH 3 


CI 


(2-) SO,CH, 


JO 


CH; 


CI 


(2-) S0 2 CH ; , 




CH, 



wo 
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R 3 


(Position-) 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




CH 3 


CI 


(2-) SO ? CH, 




CHt 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


CI 


CH 3 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


Br 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


CF, 




CI 


(2-) CI 


SCH 3 




CI 


(2-) CI 


SC 2 H 5 




CI 


(2-) CI 


SC 3 H 7 




CI 


(2-) CI 


SC 3 H 7 -i 


A 


CI 


(2-) CI 






CI 


(2-) CI 




! 


CI 


(2-) CI 


■J 
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R 3 



Position-) 



R 5 



R 6 



CI 



(2-) CI 



III 




CI 



(2-) CI 




CI 



(2-) CI 



SCH=C=CH, 




CI 



(2-) CI 



SCH ? CN 




CI 



(2-) CI 



SCH 2 CH,CN 




CI 



CI 



(2-) CI 



(2-) CI 



OCH 3 




OC,H 



2 A1 5 




CI 



(2-) CI 



OC 3 H 7 




CI 



(2-) CI 



OC 3 H 7 -i 




CI 



(2-) CI 



OC.H 



4119 




CI 



CI 



(2-) CI 



(2-) CI 



OCH 2 CF, 




XT 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )o 


R 5 




CI 


(2-) CI 






CI 


(2-) CI 


LI 

ri 




CI 


OA PI 






CI 


(2A CI 


C 2 H 5 




CI 








CI 


PI 


/-> T_T : 




CI 


(2A CI 






CI 


r?-^ ci 


C 4 H 9 -l 




CI 




C 4 H 9 -s 




CI 




C 4 H 9 -t 




CI 


PI 






CI 


(2-) CI 


A 




CI 


(2-) CI 


CH=CHCH, 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) CI 




A 


CI 


(2-) CI 

v. / 




A 


CI 


(2-) CI 






CI 


(2-) CI 


N(CH 3 ) 2 




CI 


(2-) CI 


O 




CI 


(2-) CI 


Cl 




Ci 


(2-) CI 


Br 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CF 3 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SCH 3 


1 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 2 H ; 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 3 H 7 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 3 H ? -i 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R 5 


R 6 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


■J 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 


1 






S0 2 CH 3 


(2-) CI 


■J 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 




1 




S0 2 CH 3 


(2-) C! 


J 


A 


SO PH 


{Z-) CI 


SCHK>CH 2 


^A 




{!-) CI 


SCH 2 CN 




SO PH 


(2-) CI 


SCH 2 CH 2 CN 




SO PT4 


(2-) CI 


OCH, 


^A 


SO.CH, 


P-) CI 


OC 2 H 5 


^A 


SO,CH, 


(2-) CI 


OC 3 H ? 


^A 
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( 

R 3 ( 


Position-) 

.n, i 


R 5 1 




S0 2 CH 3 


» Cl < 


DC 3 H 7 -i 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


OC 4 H„ 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


OCH 2 CF 3 


A 


S0 2 CH 3 


(2-)Cl 


v 

J 


A 


S0 2 CH 3 


(2-)Cl 


OC 6 H 5 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


H 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


CH 3 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


C 2 H 5 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


QH ? 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


QH 7 -i 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


C«H 9 




S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


C 4 H 0 -i 




S0 2 CH 3 

■ 


(2-) Cl 


C 4 H 0 -s 






wo 
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R 3 


(Position-) 


R 5 


R 6 




(2-) CI 


C 4 H 9 -t 






(2-) CI 






O /~\ PIT 

S0 2 CH 3 


(2-) CI 






S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CH=CHCH 3 


A 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




A 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




A 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




A 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


N(CH 3 ), 


A 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




A 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CI 




o*J 2 L,ri 3 


(2-) CI 


Br 




CI 


(2-) SO,CH 3 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) SQ 2 CH 3 


SCH 3 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC 2 H 5 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC 3 H 7 






OA SO,CH 


SJCH.-i 


A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




^A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 








CI 


(2-) S0 2 CH 3 




^A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 








C! 


(2-) S0 2 CH 3 


J 


A 

,A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SCHOCH, 


,A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SCH : CN 


... ,. . 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


R 5 


R 6 


PI 


/O \ OP PI I 


SCH 2 CH 2 CN 




PI 


(2-) S0 2 CH 3 


OCH 3 




PI 


/O \ OP PIT 

(z-) £>U 2 CH 3 


OC 2 H 5 




PI 


/"O \ CP Pu 


OC 3 H 7 




PI 


(2-) S0 3 CIi, 


OC 3 H 7 -i 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


OC 4 H 9 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


OCH 2 CF 3 


A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


v 


A 


pi 


(2-) S0 2 CH 3 


OC 6 H 5 






(2-) S0 2 CH 3 


H 






(2-) S0 2 CH 3 


CH 3 




PI 


i Z-) oUnLn^ 


P I T 

C 2 H 5 




CI 


(2-) SO : CH, 


C 3 H 7 

t 
i 
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( 

R 3 ( 


Position-) 


i 5 r 


I 6 


CI ( 


2-) S0 2 CH 3 ( 






CI ( 


» S0 2 CH 3 < 


2 4 H 9 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 4 H 9 -i 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C4H9-S 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 


C 4 H 9 -t 




CI 


(2-) S0 2 CH 3 






CI 


(2-) S0 2 CH 3 






CI 


(2-) S0 2 CH 3 


CH-CHCH 3 






(2-) SOXH-. 


JO 


A 




f2-^ SOXH, 




A 


CI 


(2-) SO,CH, 






CI 

_ 


(2-) SO,CH, 


N(CH,), 





wo 
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R 3 


^1 WJlUUli y 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) S0 2 CH, 




A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


CI 


A 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


Br 


A 


CI 


(2-) CI 


CF 3 


N(CH,) 2 


CI 


(2-) CI 


SCH, 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


SC 2 H 5 


N(CHj), 


CI 


(2-) CI 


SC 3 H 7 

.1 7 


N(CH,), 


CI 


(2-) CI 


SC 3 H 7 -i 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 




N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 






N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


J 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 






N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


J 


N(CH 3 ) : 


CI 


(2-) CI 


SCH=C=CH 2 


N(CH : ,) : 


CI 


(2-) CI 


SCH 2 CN 


N(CH 3 ) : 



WO 00/58306 



-40- 



PCT/EPOO/02292 



R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) CI 


SCH 2 CH 2 CN 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


OCH 3 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


OC 2 H 5 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


OC 3 H 7 


N(CH,) 2 


CI 


(2-) CI 


OC 3 H 7 -i 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


OC 4 H 9 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


OCH 2 CF 3 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


Y 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


OC 6 H 5 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


H 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


CH 3 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


C 2 H 5 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


C 3 H 7 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


C 3 H 7 -i 


N(CH 3 ), 


CI 


(2-) CI 


QH, 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


C 4 H 9 -i 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


C 4 H,-s 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


C,H,-t 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


A 


N(CH,V 


CI 


(2-) CI 




N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


CH=CHCH, 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


jO 


N(CH 3 ), 
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R 3 


(Position-) 


R 5 


R 6 


CI 


(2-) CI 


XJ 


N(CH 3 ), 


CI 


(2-) CI 




N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) CI 


N(CH 3 ) 2 


N(CH 3 ), 


CI 


(2-) CI 


■ T 


N(CH 3 ), 


CI 


(2-) CI 


CI 


N(CHj), 


CI 


(2-) CI 


Br 


N(CH,), 


so 2 ch 3 


(2-) CI 


CF 3 


N(CH 3 ), 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SCH, 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 2 H 5 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 3 H 7 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


SC 3 H 7 -i 


N(CH 3 ), 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 






N(CH 3 ), 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




N(CH 3 ), 


SO,CH 3 


(2-) CI 




j 


N(CH,), 

i 
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R 3 
rv 




R 5 


R 6 




H-\ PI 


I J 

y 




SO PH 




SCH=C=CH, 


NCCH,^ 




(2A CI 


SCH.CN 

* 2 ^^-' 


3/2 


SO CH, 




SCH.CI-LCN 

*JV-^X lix^l ^ 


NCCH,^ 


SO OH 


(2A CI 


OCH 


NCCH^, 

1 > V, v -'- 1 *3/2 


SO PH 


<"M ci 


OCH, 

v^* v_^2 * A 5 


NCCH^-, 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OC 3 H 7 


N(CH 3 ) : 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


OC 3 H 7 -i 


N(CH 3 ) 2 


en pi_r 




OP 14 

VJv^I I9 


in ^n 3 ;2 


ow 2 l_l 1 3 


P> \ PI 


ApU PC 


Kf/pU 


ca 


0 \ pi 


y 


iN^n 3j ) 2 


SO PT-T 


pi 


OP H 


NfPH ^ 

1 ^ V J 3/2 


SO PH 

0^2^/113 


(1 \ PI 


H 
11 


NfPH > 


SO PH 


O ^ PI 


PH 


n(ph 


SO PH 


o~\ PI 


P H 


NCPH 


SO PH 


^1 PI 


P H 


NfOH 
iN^v_.n 3 ; 2 


SO OH 


CJ-\ PI 


P H -T 


NfCH V 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


C 4 H 9 


N(CH 3 ) 2 


SO OH 


O-^ Cl 


C H«-i 


N(CH 3 )-> 


S0 2 CH 3 


(2-) Cl 


C 4 H 9 -s 


N(CH 3 ) 2 


SO,CH 3 


(2-)Cl 


C 4 H 9 -t 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) Cl 




N(CH 3 ) 2 
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R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


R 5 




S0 2 CH 3 


(2-) CI 




N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CH=CHCH 3 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


XJ 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


XJ 


N(CH,) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 




N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


N(CH 3 ) 2 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


If 

N J 


N(CH,) 5 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CI 


N(CH 3 ) 2 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


Br 


N(CH 3 ), 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


CF 3 


N(CH,) 2 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SCH 3 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC 2 H 5 


N(CH 3 ), 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC3H7 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 


SC 3 H 7 -i 


N(CH 3 ) 2 


CI 


(2-) S0 2 CH 3 




N(CH 3 ), 


CI 

L 


(2-) S0 2 CH 3 




N(CH,) ; 

1 
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Gruppe 5 




(IB-2) 



r3 > (R 4 )„> R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 4 angegebenen 
Bedeutungen. 
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R 3 , (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 4 angegebenen 
Bedeutungen. 

Gruppe 7 




(IA-4) 



R 3 , (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die in der nachstehenden Tabelle an- 
gegebenen Bedeutungen: 



R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


R 5 


R" 


H 




CF, 


CH 5 


F 




CF, 


CH, 


CI 




CF, 


CH, 


Br 




CF, 


CH, 



Gruppe 8 




(IA-5) 
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R\ (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 7 angegebenen 
Bedeutungen. 




R\ (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 7 angegebenen 
Bedeutungen. 




R\ (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die in der nachstehenden Tabelle an- 
gegebenen Bedeutungen: 

15 



R 3 


(Position-) 


R 5 


R 6 


H 


(2-)F 


CF, 


CH, 


H 


(2-) CI 


CF, 


CH, 


H 


(2-) Br 


CF, 


CH, 


H 




CF, 


CH, 
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5 R\ (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 1 0 angegebenen 
Bedeutungen. 

Gruppe 12 



O 




(IC-3) 



10 

R 3 , (R 4 ) n , R 5 und R 6 haben hierbei beispielhaft die oben in Gruppe 10 angegebenen 
Bedeutungen. 

Die neuen substituierten Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I) zeichnen sich 
15 duxch starke und selektive herbizide Wirksamkeit aus. 

Man erhalt die neuen substituierten Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I), 
wenn man 



20 



(a) Pyrazole der allgemeinen Formel (II) 
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in welcher 

R 1 , R 2 und Y die oben angegebene Bedeutung haben, 

5 

mit substituierten Benzoesauren der allgemeinen Formel (III), 




in welcher 

10 

n, A, R^, r4 und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

in Gegenwart eines Dehydratisierungsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart eines 
oder mehrerer Reaktionshilfsmittel und gegebenenfalls in Gegenwart eines Ver- 
1 5 dunnungsmittels umsetzt, 

oder wenn man 

(b) Pyrazole der allgemeinen Formel (II) 

20 




in welcher 
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R 1 , R 2 und Y die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit substituierten Benzoesaurederivaten der allgemeinen Formei (IV) 

5 




in welcher 

n, A, R 3 , R 4 und Z die oben angegebene Bedeutung haben, und 

10 

X fur Cyano, Halogen oder Alkoxy stent, 

- oder mit entsprechenden Carbonsaureanhydriden - 

15 gegebenenfalls in Gegenwart eines oder mehrerer Reaktionshilfsmittel und geg< 

nenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umsetzt, 

oder wenn man 

20 (c) substituierte Benzoylpyrazole der allgemeinen Formei (la) 




in welcher 
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n, A, R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z die oben angegebene Bedeutung haben, 

mit Verbindungen der allgemeinen Formel (V) 

5 H-Y (V) 

in welcher 

Y mit Ausnahme von Wasserstoff die oben angegebene Bedeutung hat, 

1 0 - oder gegebenenfalls mit entsprechenden Isocyanaten oder Isothiocyanaten - 

gegebenenfalls in Gegenwart eines oder mehrerer Reaktionshilfsmittel und gegebe- 
nenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umsetzt, 

15 und gegebenenfalls im Anschluss daran an den so erhaltenen Verbindungen der 
Formel (I) im Rahmen der Substituentendefinition auf iibliche Weise elektrophile 
oder nucleophile bzw. Oxidations- oder Reduktionsreaktionen durchfuhrt oder die 
Verbindungen der Formel (I) auf iibliche Weise in Salze uberfuhrt. 

20 Die Verbindungen der Formel (I) konnen nach ublichen Methoden in andere Ver- 
bindungen der Formel (I) gemaft obiger Definition umgewandelt werden, bei spiel s- 
weise durch nucleophile Substitution (z.B. R^: CI -» OC2H5, SCH3) oder durch 
Oxidation (z.B. R 5 : CH 2 SCH 3 CH 2 S(0)CH 3 ). 

25 Verwendet man beispielsweise 3-Chlor-5-hydroxy-l -methyl -pyrazol und 2-(3- 
Carboxy-5-fluor-benzyl)-5-ethyl-4-methoxy-2,4-dihydro-3H- 1 ,2,4-triazol-3-on als 
Ausgangsstoffe, so kann der Reaktionsablauf beim erfindungsgemaften Verfahren (a) 
durch das folgende Formelschema skizziert werden: 
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Verwendet man beispielsweise 3-Cyano-5-hydroxy-l-ethyl-pyrazol und 2-(3- 

Methoxycarbonyl-5-chlor-benzy0 
5 azol-3-on als Ausgangsstoffe, so kann der Reaktionsablauf beim erfindungsgemaBen 
Verfahren (b) durch das folgende Formelschema skizzierl werden: 




10 Verwendet man beispielsweise 4-Methyi-5-trifluormethyl-2-[3-chlor-4-(l-ethyl-5- 
hydroxy-pyrazol-4-yl-carbonyl)-phenyl]-2,4-dihydro-3H-l ,2,4-triazol-3-on und Ben- 
zoylchlorid als Ausgangsstoffe, so kann der Reaktionsablauf beim erfindungsge- 
maBen Verfahren (c) durch das folgende Formelschema skizziert werden: 




Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (a) zur Herstellung von Verbindungen der 
aligemeinen Formel (1) als Ausgangsstoffe zu verwendenden Pyrazole sind durch die 
Formel (II) allgemein definiert. In der aligemeinen Formel (11) haben R'. R 2 und Y 
20 vorzugsweise diejenigen Bedeutungen, die bereits oben im Zusammenhang mit der 
Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der aligemeinen Formel (I) als 



WO 00/58306 



-55- 



PCT/EP00/02292 



bevorzugt, besonders bevorzugt, ganz besonders bevorzugt oder am meisten bevor- 
zugt fur R\ R 2 und Y angegeben worden sind. 

Die Ausgangsstoffe der allgemeinen Formel (II) sind bekannt und/oder konnen nach 
5 an sich bekannten Verfahren hergestellt werden (vgl. EP-A-24000 1 ). 

Die beim erfindungsgemafien Verfahren (a) weiter als Ausgangsstoffe zu ver- 
wendenden substituierten Benzoesauren sind durch die Formel (III) allgemein 
definiert. In der Formel (III) haben n, A, R 3 , R 4 U nd Z vorzugsweise diejenigen Be- 
10 deutungen, die bereits oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungs- 
gemafien Verbindungen der Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt, ganz 
besonders bevorzugt oder am meisten bevorzugt fur n, A ? R 3 , R 4 und Z angegeben 
wurden. 

15 Die Ausgangsstoffe der allgemeinen Formel (III) sind mit Ausnahme von 2-(5- 
Carboxy-2,4-dichlor-phenyl)-4-difluorme 

triazol-3-on - alias 2,4-Dichlor-5-(4-difluormethyl-4,5-dihydro-3-methyl-5-oxo-lH- 
l,2 5 4-triazol-l-yl)-benzoesaure (CAS-Reg.-Nr. 90208-77-8) und 2-(5-Carboxy-2,4- 
dichlor-phenyl)-4,5-dimethyl-2,4-dihydro-3H-l,2,4-triazol-3-on - alias 2,4-Dichlor- 

20 5-(4,5-dihydro-3,4-dimethyl-5-oxo-lH-l,2,4-triazol-l -yl)-benzoesaure (CAS-Reg.- 

Nr. 90208-76-7) - noch nicht aus der Literatur bekannt. Sie sind jedoch unter Aus- 
nahme von 2-(5-Carboxy-2,4-dichlor-phenyl)-4-difluormethyl-5-methyl-2,4-dihydro- 
3H-l,2,4-triazol-3-on und 2-(5-Carboxy-2,4-dichlor-phenyl)-4,5-dimethyI-2,4- 
dihydro-3H-l,2,4-triazol-3-on (vgl. JP-A-58225070 - zitiert in Chem. Abstracts 

25 100:209881, JP-A-02015069 - zitiert in Chem. Abstracts 113:23929) Gegenstand 

einer vorgangigen, jedoch nicht vorveroffentlichten Anmeldung (vgl. DE-A- 
19833360). 

Man erhalt die substituierten Benzoesauren der allgemeinen Formel (III), wenn man 
30 Benzoesaurederivate der allgemeinen Formel (VI), 
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(VI) 



in welcher 

n, A, R 3 und R 4 und Z die oben angegebene Bedeutung haben, und 

5 

X 1 fur Cyano, Carbamoyl, Halogencarbonyl oder Alkoxycarbonyl steht, 

mit Wasser, gegebenenfalls in Gegenwart eines Hydrolysehilfsmktels, wie z.B. 
Schwefelsaure, bei Temperaturen zw 1S chen 50°C und 120°C umsetzt (vgl. die Her- 
10 stellungsbeispiele). 

Die beim erfindungsgemaBen Verfahren (b) zur Herstellung von Verbindungen der 
allgemeinen Formel (I) als Ausgangsstoffe zu venvendenden substituierten Benzoe- 
saurederivate sind durch die Formel (IV) allgemein definiert. In der allgemeinen 

15 Formel (IV) haben n, A, R\ R* und Z vorzugsweise diejenigen Bedeutungen, die 
bereits oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Ver- 
bindungen der allgemeinen Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt, ganz 
besonders bevorzugt oder am meisten bevorzugt far n, A, R\ R< und Z angegeben 
worden sind; X steht vorzugsweise fur Cyano, Fluor, Chlor, Brom oder C.-Q- 

20 Alkoxy, insbesondere fur Chlor, Methoxy oder Ethoxy. 

Die Ausgangsstoffe der allgemeinen Formel (IV) - sowie die Vorprodukte der allge- 
meinen Formel (VI) - sind bekannt und/oder k6nnen naeh an sich bekannten Ver- 
fahren hergestellt werden (vgl. DE-A-3839480, DE-A-4239296, EP-A-597360. EP- 
25 A-609734, DE-A-4303676, EP-A-617026, DE-A-4405614, US-A-5378681). 

Die beim erfrndungsgemaBen Verfahren (c) zur Herstellung von Verbindungen der 
allgemeinen Formel (I) als Ausgangsstoffe zu venvendenden substituierten Benzoyl- 
pyrazole sind durch die Formel (la) allgemein definiert. In der allgemeinen Forme. 
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(la) haben n, A, R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und Z vorzugsweise diejenigen Bedeutungen, die 
bereits oben im Zusammenhang mit der Beschreibung der erfindungsgemafien Ver- 
bindungen der allgemeinen Formel (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt, ganz 
besonders bevorzugt oder am meisten bevorzugt fur n, A, R\ R 2 , R\ R 4 und Z ange- 
5 geben worden sind. 

Die Ausgangsstoffe der allgemeinen Formel (la) sind erfindungsgemaBe, neue Ver- 
bindungen; sie konnen nach den erfindungsgemaflen Verfahren (a) und (b) hergestellt 
werden. 

10 

Die beim erfindungsgemaBen (c) weiter als Ausgangsstoffe zu verwendenden Ver- 
bindungen sind durch die Formel (V) allgemein definiert. In der allgemeinen Formel 
(V) hat Y vorzugsweise diejenige Bedeutung, die bereits oben im Zusammenhang 
mit der Beschreibung der erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel 
15 (I) als bevorzugt, besonders bevorzugt, ganz besonders bevorzugt oder am meisten 
bevorzugt fur Y angegeben worden ist. 

Die Ausgangsstoffe der allgemeinen Formel (V) sind bekannte Synthesechemikalien. 

20 Das erfindungsgemafie Verfahren (a) zur Herstellung der neuen substituierten 
Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I) wird unter Verwendung eines De- 
hydratisierungsmittels durchgefuhrt. Es kommen hierbei die ublichen zur Bindung 
von Wasser geeigneten Chemikalien in Betracht. 

25 Als Beispiele hierfur seien Dicyclohexylcarbodiimid und Carbonyl-bis-imidazol ge- 

nannt. 

Als besonders gut geeignetes Dehydratisierungsmittel sei Dicyclohexylcarbodiimid 
genannt. 

30 
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Das erfindungsgemafle Verfahren (a) zur Herstellung der neuen substituierten 
Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I) wird gegebenenfalls unter Verwendung 
eines Reaktionshilfsmittels durchgefuhrt. 

5 Als Beispiele hierfur seien Natriumcyanid, Kaliumcyanid, Acetoncyanhydrin, 2- 
Cyano-2-(trimethylsilyloxy)-propan und Trimethylsilylcyanid genannt. 

Als besonders gut geeignetes Reaktionshilfsmittel sei Trimethylsilylcyanid genannt. 

10 Das erfindungsgemaBe Verfahren (b) zur Herstellung der neuen substituierten 
Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (1) wird gegebenenfalls unter Verwendung 
von Reaktionshilfsmitteln durchgefuhrt. 

Als Beispiele hierfur seien (konz.) Schwefelsaure, Zinkchlorid, Aluminiumchiorid, 
1 5 und Borfluorid genannt. 

Die erfindungsgemaBen Verfahren zur Herstellung der neuen substituierten Benzoyl- 
pyrazole der allgemeinen Formel (I) werden gegebenenfalls unter Verwendung 
weiterer Reaktionshilfsmittel durchgefuhrt. Als (weitere) Reaktionshilfsmittel fur die 
20 erfindungsgemaBen Verfahren kommen im allgemeinen basische organische Stick- 
stoffVerbindungen, wie beispielsweise Trimethylamin, Triethylamin, Tripropylamin, 
Tributylamin, Ethyl-diisopropylamin, N,N-Dimethyl-cyclohexylamin, Dicyclohexyl- 
amin, Ethyl-dicyclohexylamin, N,N-Dimethyl-anilin, N,N-Dimethyl-benzylamin, 

Pyridin, 2-Methyl-, 3-MethyI-, 4-Methyi-, 2,4-Dimethyl-, 2,6-Dhnethyi-, 3,4-Di- 
25 methyl- und 3,5-Dimethyl-pyridin, 5-Ethyl-2-methyl-pyridin, 4-Dimethylamino- 

pyridin, N-Methyl-piperidin, l,4-Diazabicyclo[2,2,2]-octan (DABCO), 1,5-Diaza- 

bicyclo[4,3,0]-non-5-en (DBN), oder l,8-Diazabicyclo[5,4.0]-undec-7-en (DBU) in 

Betracht. 

30 Als Verdunnungsmittel zur Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a), (b) 
und (c) kommen vor allem inerte organische Losungsmittel in Betracht. Hierzu 
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gehoren insbesondere aliphatische, alicyclische oder aromatische, gegebenenfalls 
halogenierte Kohlenwasserstoffe, wie beispielsweise Benzin, Benzol, Toluol, Xylol, 
Chlorbenzol, Dichlorbenzol, Petrolether, Hexan, Cyclohexan, Dichlormethan, 
Chloroform, Tetrachlormethan oder 1,2-Dichlor-ethan; Ether, wie Diethylether, Di- 
isopropylether, Dioxan, Tetrahydrofuran, Ethylenglykoldimethyl- oder -diethylether; 
Ketone, wie Aceton, Butanon oder Methyl-isobutyl-keton; Nitrile, wie Acetonitril, 
Propionitril oder Butyronitril; Amide, wie N,N-Dimethylformamid, N,N-Dimethyl- 
acetamid, N-Methyl-formanilid, N-Methyl-pyrroIidon oder Hexamethylphosphor- 
sauretriamid; Ester wie Essigsauremethylester oder Essigsaureethylester, Sulfoxide, 
wie Dimethylsulfoxid. 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchfuhrung der erfindungsgemaflen 
Verfahren (a), (b) und (c) in einem grofleren Bereich variiert werden. Im allgemeinen 
arbeitet man bei Temperaturen zwischen 0°C und 150°C, vorzugsweise zwischen 
10°Cund 120°C. 



Die erfindungsgemafien Verfahren (a), (b) und (c) werden im allgemeinen unter 
Normaldruck durchgefuhrt. Es ist jedoch auch moglich, die erfindungsgemafien Ver- 
fahren unter erhohtem oder vermindertem Druck - im allgemeinen zwischen 0,1 bar 
0 und 1 0 bar - durchzufuhren. 

Zur Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a), (b) und (c) werden die Aus- 
gangsstoffe im allgemeinen in angenahert aquimolaren Mengen eingesetzt. Es ist 
jedoch auch moglich, eine der Komponenten in einem groBeren Uberschuss zu ver- 
wenden. Die Umsetzung wird im allgemeinen in einem geeigneten Verdunnungs- 
mittel in Gegenwart eines Dehydratisierungsmittels durchgefuhrt und das Reaktions- 
gemisch wird im allgemeinen mehrere Stunden bei der erforderlichen Temperatur ge- 
ruhrt. Die Aufarbeitung wird nach iiblichen Methoden durchgefuhrt (vgl. die Her- 
stellungsbeispiele). 
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Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen als Defoliants, Desiccants, Krautab- 
totungsmittel und insbesondere als Unkrautvernichtungsmittel verwendet werden. 
Unter Unkraut im weitesten Sinne sind alle Pflanzen zu verstehen, die an Orten auf- 
wachsen, wo sie unerwiinscht sind. Ob die erfindungsgemaBen Stoffe als totale oder 
selektive Herbizide wirken, hangt im wesentlichen von der angewendeten Menge ab. 

ErfindungsgernaB konnen alle Pflanzen und Pflanzenteile behandelt werden. Unter 
Pflanzen werden hierbei alle Pflanzen und Pflanzenpopulationen verstanden, wie er- 
wiinschte und unerwiinschte Wildpflanzen oder Kulturpflanzen (einschlieBlich natiir- 
lich vorkommender Kulturpflanzen). Kulturpflanzen konnen Pflanzen sein, die durch 
konventionelle Zuchtungs- und Optimierungsmethoden oder durch biotechnologische 
und gentechnologische Methoden oder Kombinationen dieser Methoden erhalten 
werden konnen, einschlieBlich der transgenen Pflanzen und einschlieBlich der durch 
Sortenschutzrechte schiitzbaren oder nicht schutzbaren Pflanzensorten. Unter 
Pflanzenteilen sollen alle oberirdischen und unterirdischen Teile und Organe der 
Pflanzen, wie Spross, Blatt, Bliite und Wurzel verstanden werden, wobei beispielhaft 
Blatter, Nadeln, Stengel, Stamme, Bliiten, Fruchtkorper, Friichte und Samen sowie 
Wurzeln, Knollen und Rhizome aufgefuhrt werden. Zu den Pflanzenteilen gehort 
auch Erntegut sowie vegetatives und generatives Vennehrungsmaterial, beispiels- 
weise Stecklinge, Knollen, Rhizome, Ableger und Samen. 

Die erfindungsgemaBe Behandlung der Pflanzen und Pflanzenteile mit den Wirk- 
stoffen erfolgt direkt oder durch Einwirkung auf deren Umgebung, Lebensraum oder 
Lagerraum nach den ublichen Behandlungsmethoden, z.B. durch Tauchen, Spriihen, 
Verdampfen, Vernebeln, Streuen, Aufstreichen und bei Vennehrungsmaterial , insbe- 
sondere bei Samen, weiterhin durch ein- oder mehrschichtiges Umhullen. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen z.B. bei den folgenden Pflanzen ver- 
wendet werden: 
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Dikotyle Unkrauter der Gattungen: Sinapis, Lepidium, Galium, Stellaria, Matricaria, 
Anthemis, Galinsoga, Chenopodium, Urtica, Senecio, Amaranthus, Portulaca, 
Xanthium, Convolvulus, Ipomoea, Polygonum, Sesbania, Ambrosia, Cirsium, 
Carduus, Sonchus, Solanum, Rorippa, Rotala, Lindernia, Lamium, Veronica, 
5 Abutilon, Emex, Datura, Viola, Galeopsis, Papaver, Centaurea, Trifolium, 
Ranunculus, Taraxacum. 

Dikotyle Kulturen der Gattungen: Gossypium, Glycine, Beta, Daucus, Phaseolus, 
Pisum, Solanum, Linum, Ipomoea, Vicia, Nicotiana, Lycopersicon. Arachis, 
10 Brassica, Lactuca, Cucumis, Cucurbita. 

Monokotyle Unkrauter der Gattungen: Echinochloa, Setaria, Panicum, Digitaria, 
Phleum, Poa, Festuca, Eleusine, Brachiaria, Lolium, Bromus, Avena, Cyperus, 
Sorghum, Agropyron, Cynodon, Monochoria, Fimbristyiis, Sagittaria, Eleocharis, 
1 5 Scirpus, Paspalum, Ischaemum, Sphenoclea, Dactyloctenium, Agrostis, Alopecurus, 
Apera, Aegilops, Phalaris. 

Monokotyle Kulturen der Gattungen: Oryza, Zea, Triticum, Hordeum, Avena, 
Secale, Sorghum, Panicum, Saccharum, Ananas, Asparagus, Allium. 

20 

Die Verwendung der erfindungsgemaBen Wirkstoffe ist jedoch keineswegs auf diese 
Gattungen beschrankt, sondern erstreckt sich in gleicher Weise auch auf andere 
Pflanzen. 

25 Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe eignen sich in Abhangigkeit von der Kon- 
zentration zur Total unkrautbekampfung, z.B. auf Industrie- und Gleisanlagen und auf 
Wegen und Platzen mit und ohne Baumbewuchs. Ebenso konnen die erfindungs- 
gemaBen Wirkstoffe zur Unkrautbekampfung in Dauerkukuren, z.B. Forst, Zierge- 
holz-, Obst-, Wein-. Citrus-, Nuss-, Bananen-. Kaffee-, Tee-, Gummi-. Olpalm-, 

30 Kakao-, Beerenfrucht- und Hopfenanlagen, auf Zier- und Sportrasen und Weide- 
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flachen sowie zur selektiven Unkrautbekampfung in einjahrigen Kulturen eingesetzt 
werden. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen der Formel (I) zeigen starke herbizide Wirk- 
5 samkeit und ein breites Wirkungsspektrum bei Anwendung auf dem Boden und auf 
oberirdische Pflanzenteile. Sie eignen sich in gewissem Umfang auch zur selektiven 
Bekampfiing von monokotylen und dikotylen Unkrautern in monokotylen und di- 
kotylen Kulturen, sowohl im Vorauflauf- als auch im Nachaufiauf-Verfahren. 

10 Die Wirkstoffe konnen in die ublichen Formulierungen ubergefiihrt werden, wie 
Losungen, Emulsionen, Spritzpulver, Suspensionen, Pulver, Staubemittel, Pasten, 
losliche Pulver, Granulate, Suspensions-Emulsions-Konzentrate, Wirkstoff-im- 
pragnierte Natur- und synthetische Stoffe sowie Feinstverkapselungen in polymeren 
Stoffen. 

15 

Diese Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z. B. durch Ver- 
mischen der Wirkstoffe mit Streckmitteln, also fliissigen Losungsmittein und/oder 
festen Tragerstoffen, gegebenenfalls unter Verwendung von oberflachenaktiven 
Mitteln, also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermitteln und/oder schaum- 
20 erzeugenden Mitteln. 

Im Falle der Benutzung von Wasser als Streckmittel konnen z.B. auch organische 
Losungsmittel als Hilfslosungsmittel verwendet werden. Als fliissige Losungsmittel 
kommen im wesentlichen in Frage: Aromaten, wie Xylol, Toluol, oder Alkyi- 

25 naphthaline, chlorierte Aromaten und chlorierte aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie 
Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwasserstoffe, 
wie Cyclohexan oder Paraffins z.B. Erdolfraktionen, mineralische und pflanzliche 
Ole, Alkohole, wie Butanol oder Glykol sowie deren Ether und Ester, Ketone wie 
Aceton. Methylethylketon, Methylisobutylketon oder Cyclohexanon. stark polare 

30 Losungsmittel wie Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid. sowie Wasser. 
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AIs feste Tragerstoffe kommen in Frage: z.B. Ammoniumsalze und natiirliche 
Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Talkum, Kreide, Quarz, Attapulgit, Mont- 
morillonit oder Diatomeenerde und synthetische Gesteinsmehle, wie hochdisperse 
Kieselsaure, Aluminiumoxid und Silikate, als feste Tragerstoffe fur Granulate 
kommen in Frage: z.B. gebrochene und fraktionierte naturliche Gesteine wie Calcit, 
Marmor, Bims, Sepiolith, Dolomit sowie synthetische Granulate aus anorganischen 
und organischen Mehlen sowie Granulate aus organischem Material wie Sagemehl, 
Kokosnussschalen, Maiskolben und Tabakstengeln; als Emulgier- und/oder schaum- 
erzeugende Mittel kommen in Frage: z.B. nichtionogene und anionische 
Emulgatoren, wie Polyoxyethylen-Fettsaure-Ester, Polyoxyethylen-Fettalkohol- 
Ether, z.B. Alkylarylpolyglykolether, Alkylsulfonate, Alkylsulfate, Arylsulfonate 
sowie Eiweifihydrolysate; als Dispergiermittel kommen in Frage: z.B. Lignin-Sulfit- 
ablaugen und Methylcellulose. 



Es konnen in den Formulierungen Haftmittel wie Carboxymethylcellulose, naturliche 
und synthetische pulvrige, kornige oder latexfdrmige Polymere verwendet werden, 
wie Gummiarabicum, PolyvinylalkohoL Polyvinylacetat, sowie naturliche Phospho- 
lipide, wie Kephaline und Lecithine und synthetische Phospholipide. Weitere 
Additive konnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, z.B. Eisenoxid, Titanoxid, Ferro- 
cyanblau und organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyanin- 
farbstoffe und Spurennahrstoffe wie Salze von Eisen, Mangan, Bor, Kupfer, Kobalt, 
Molybdan und Zink verwendet werden. 

Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gewichtsprozent 
Wirkstoff, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen als solche oder in ihren Formulierungen 
auch in Mischung mit bekannten Herbiziden zur Unkrautbekampfung Verwendung 
finden, wobei Fertigformulierungen oder Tankmischungen moglich sind. 
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Fur die Mischungen kommen bekannte Herbizide infrage, beispielsweise 

Acetochlor, AcifluorfenC-sodium), Aclonifen, Alachlor, Alloxydim(-sodium), 
5 Ametryne, Amidochlor, Amidosulfuron, Anilofos, Asulam, Atrazine, Azafenidin, 
Azimsulfuron, Benazoiin(-eihyl), Benfuresate, Bensulfuron(-methyl), Bentazon, 
Benzofenap, Benzoylprop(-ethyl), Bialaphos, Bifenox, Bispyribac(-sodimn), Bromo- 
butide, Bromofenoxim, Bromoxynil, Butachlor, Butroxydim, Butylate, Cafenstrole, 
Caloxydim, Carbetamide, Carfentrazone(-ethyl), Chlomethoxyfen, Chloramben, 
10 Chloridazon, Chlorimuron(-ethyl), Chlornitrofen, Chlorsulfuron, Chlortoluron, Cini- 
don(-ethyl), Cinmethylin, Cinosulfuron, Clethodim, Clodinafop(-propargyl), 
Clomazone, Clomeprop, Clopyralid, Clopyrasulfuron(-methyl), Cloransulam(- 
methyl), Cumyluron, Cyanazine, Cybutryne, Cycloate, Cyclosulfamuron, Cycloxy- 
dim, Cyhalofop(-butyl), 2,4-D, 2,4-DB, 2,4-DP, Desmedipham, Diallate, Dicamba, 
15 Diclofop(-methyl), Diclosulam, Diethatyl(-ethyl), Difenzoquat, Diflufenican, Diflu- 
fenzopyr, Dimefuron, Dimepiperate, Dimethachlor, Dimethametryn, Dimethenamid, 
Dimexyflam, Dinitramine, Diphenamid, Diquat, Dithiopyr, Diuron, Dymron, Epo- 
prodan, EPTC, Esprocarb, Ethalfluralin, Ethametsulfuron(-methyl), Ethofumesate, 
Ethoxyfen, Ethoxysulfuron, Etobenzanid, Fenoxaprop(-P-ethyl), Flamprop(-iso- 
20 propyl), Flamprop(-isopropyl-L), Flamprop(-methyl), Flazasulfuron, Fluazifop(-P- 
butyl), Fluazolate, Flucarbazone, Flufenacet, Flumetsulam, Flumiclorac(-pentyl), 
Flumioxazin, Flumipropyn, Flumetsulam, Fluometuron, Fluorochloridone, Fluoro- 
glycofen(-ethyl), Flupoxam, Flupropacil, Flurpyrsulfuron(-methyl, -sodium), 
Flurenol(-butyl), Fluridone, Ruroxypyr(-meptyl), Flurpriinidol, Fiurtamone, Flu- 
25 thiacet(-methyl), Fluthiamide, Fomesafen, Glufosinate(-ammonium), Glyphosate(- 
isopropylammonium), Halosafen, Haloxyfop(-ethoxyethyl), Haloxyfop(-P-methyl), 
Hexazinone, Imazamethabenz(-methyl), Imazamethapyr. lmazamox, lmazapic. 
Imazapyr, lmazaquin, Imazethapyr, Imazosulfuron, Iodosuifuron, Ioxynil, Iso- 
propalin, Isoproturon, isouron, lsoxaben, Isoxachlortole. lsoxaflutole, Isoxapyrifop, 
30 Lactofen, Lenacil, Linuron, MCPA, MCPP, Mefenacet, Mesotrione, Metamitron, 
Metazachlor, Methabenzthiazuron, Metobenzuron, Metobromuroru (alpha-)Metola- 
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chlor, Metosulam, Metoxuron, Metribuzin, Metsulruron(-methyl), Molinate, Mono- 
linuron, Naproanilide, Napropamide, Neburon, Nicosulfuron, Norflurazon, Orben- 
carb, Oryzalin, Oxadiargyl, Oxadiazon, Oxasulfuron, Oxaziclomefone, Oxyfiuorfen, 
Paraquat, Pelargonsaure, Pendimethalin, Pentoxazone, Phenmedipham, Picolinafen, 
5 Piperophos, Pretilachlor, Primisulfuron(-methyl), Prometryn, Propachlor, Propanil, 

Propaquizafop, Propisochior, Propyzamide, Prosulfocarb, Prosulfuron, Pyraflufen(- 
ethyl), Pyrazolate, Pyrazosulfuron(-ethyl), Pyrazoxyfen, Pyribenzoxim, Pyributicarb, 
Pyridate, Pyriminobac(-methyl), Pyrithiobac(-sodium), Quinchlorac, Quinmerac, 
Quinoclamine, Quizalofop(-P-ethyl), Quizalofop(-P-tefuryl), Rimsulfuron, Sethoxy- 
10 dim, Simazine, Simetryn, Sulcotrione, Sulfentrazone, Sulfometuron(-methyl), 
Sulfosate, Sulfosulfuron, Tebutam, Tebuthiuron, Tepraloxydim, Terbuthylazine, Ter- 
butryn, Thenylchlor, Thiafluamide, Thiazopyr, Thidiazimin, Thifensulfuron(- 
methyl), Thiobencarb, Tiocarbazil, Tralkoxydim, Triallate, Triasulfuron, Triben- 
uron(-methyl), Triclopyr, Tridiphane, Trifluralin, Triflusulfiiron und Tritosulfuron. 

15 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten Wirkstoffen, wie Fungiziden, 
Insektiziden, Akariziden, Nematiziden, Schutzstoffen gegen VogelfraB, Pflanzen- 
nahrstoffen und Bodenstruktur-verbesserungsmitteln ist moglich. 

20 Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form ihrer Formulierungen oder den daraus 
durch weiteres Verdunnen bereiteten Anwendungsformen, wie gebrauchsfertige 
Ldsungen, Suspensionen, Emuisionen, Pulver, Pasten und Granulate angewandt 
werden. Die Anwendung geschieht in ublicher Weise, z.B. durch Giefien, Spritzen, 
Spruhen, Streuen. 

25 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen sowohl vor als auch nach dem Auflaufen 
der Pflanzen appliziert werden. Sie konnen auch vor der Saat in den Boden einge- 
arbeitet werden. 



30 



Die angewandte Wirkstoffmenge kann in einem grofieren Bereich schwanken. Sie 
hangt im wesentlichen von der Art des gewiinschten Effektes ab. Im allgemeinen 
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,iegen die Aufwandmengen zwischen 1 g und 10 kg Wirkstoff pro Hektar Boden- 
flache, vorzugsweise zwischen 5 g und 5 kg pro ha. 

Die Herstellung und die Verwendung der erfmdungsgemalten Wirkstoffe geht aus 
5 den nachfolgenden Beispielen hervor. 
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Herstellungsbeispiele : 
Beispiel 1 




5 

Eine Mischung aus 1,64 g (5 mMol) 4-Methyl-5-trifluormethyl-2-(3-chlor-4- 
carboxy-phenyl^^-dihydro-SH-l^^-triazol-S-on, 0,62 g (5,5 mMol) 1 -Ethyl-S- 
hy droxy-pyrazol und 40 ml Acetonitril wird bei Raumtemperatur (ca. 20°C) unter 
Riihren mit 1,13 g (5,5 mMol) Dicyclohexylcarbodiimid versetzt und die Reaktions- 

10 mischung wird 16 Stunden bei Raumtemperatur geruhrt. Dann werden 1,0 g 
(10 mMol) Triethylamin und 0,2 g (2 mMol) Trimethylsilylcyanid dazu gegeben und 
die Mischung wird drei Tage bei Raumtemperatur geruhrt. AnschlieBend werden 
60 ml einer 2%igen wassrigen Natriumcarbonat-Losung dazu gegeben und die 
Mischung wird drei Stunden bei Raumtemperatur geruhrt. Der ausgefallene Dicyclo- 

15 hexylharnstoff wird durch Absaugen abgetrennt und die Mutterlauge zweimal mit 
Diethylether geschuttelt Die wassrige Phase wird unter Riihren durch Zugabe von 
konz. Salzsaure auf einen pH-Wert von ca. 1 eingestellt. Das sich hierbei abschei- 
dende olige Produkt wird mit Methylenchlorid extrahiert, die Extraktionslosung mit 
Magnesiumsulfat getrocknet und filtriert. Vom Filtrat wird das Losungsmittel im 

20 Wasserstrahlvakuum sorgfaltig abdestilliert. 

Man erhalt 1,5 g (72% der Theorie) 4-Methyl-5-trifluormethyl-2-[3-chlor-4-(l-ethyl- 
5-hydroxy-pyrazol-4-yl-carbonyl)-phenyl]-2,4-dihydro-3H- 1 ,2,4-triazol-3-on als 
amorphes Produkt. 

25 

logP (bei pH*2 bestimmt): 2,63. 
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Analog zu Beispiel 1 sowie entsprechend der allgemeinen Beschreibung des er- 
findungsgemaBen Herstellungsverfahrens konnen beispielsweise auch die in der 
nachstehenden Tabelle 1 aufgefuhrten Verbindungen der allgemeinen Formel (I) - 
5 bzw. der Formeln (I A), (IB) oder (IC) - hergesteilt werden. 
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Beispiele fur die Verbindungen der Formel (I), (IA), (IB), (IC) 
Y steht hierbei jeweils fiir Wasserstoff 



Bsp.- 
Nr. 


A 


Q 




R2 


R3 


(Posi- 
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Bsp.- 
Nr. 


A 


Q 
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PhysikaL 
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Bsp.- 
Nr. 


A 


Q 


n 1 


r>2 


r>3 

R J 


(Posi- 
tion) 

(R 4 )n 


i>5 
R J 


T>6 


(Formel) 
Physikal. 
Daten 


46 


CH 2 


O 


t- 

C 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


SCH 3 


CH 3 


(IB) 

logP = 3,30 a) 


47 


CH 2 


O 


t- 

C 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OC 2 H 5 


CH 3 


(IB) 

logP = 3,44 a) 


48 


CH, 


O 


t- 

C 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OCH 3 


CH 3 


(IB) 

logP = 3,02 a) 


49 


CH 2 


O 


t- 

C 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


Br 


CH 3 


(IB) 

logP = 3,19 a) 


50 


CH 2 


O 


t- 

C 4 H 9 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


CH 3 


CH 3 


(IB) 

logP = 2,53 a) 


51 


CH 2 


O 


CH 3 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


SCH 3 


CH 3 


(IB) 

logP= l,66 a) 


52 


CH 2 


O 


CH 3 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OC 2 H 5 


CH 3 


(IB) 

logP= l,76 a) 


53 


CH 2 


O 


CH 3 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


OCH 3 


CH 3 


(IB) 

logP= 1,48 a) 


54 


CH 2 


O 


CH 3 


CH 3 


CI 


(2-) CI 


CH 3 


CH 3 


(IB) 

logP= 1,20 a) 


55 


CH 2 


O 


CH 3 


H 


CI 


(2-) CI 


SCH 3 


CH 3 


(IB) 

logP= 1,67 a > 


56 


CH 2 


O 


CH 3 


H 


CI 


(2-) CI 


OC 2 H 5 


CH 3 


(IB) 

logP= 1,77 a) 


57 


CH 2 


O 


CH 3 


H 


CI 


(2-) CI 


OCH 3 


CH 3 


(IB) 

IogP= 1,48 e: 


58 


CH 2 


O 


CH 3 


H 


CI 


(2-) CI 


CH 3 


CH 3 


(IB) 

|.„n i i o a) 

lOgr — 1 , \ y 


59 


CH 2 


O 


C 2 H< 


H 


OCH 3 


(2-) 
N0 2 


OC,H 5 


CH 3 


(1C) 

logP= 1,99 a) 


60 


CH 2 


O 


C 2 H S 


H 


OCH 3 


(2-) 
NO, 


SCH 3 


CH 3 


(IC) 

logP = 1,92 a) 


61 


CH 2 


O 


C 2 H 5 


H 


CF 3 




SCH 3 


CH, 


(IA-Na-Salz) 
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Bsp.- 
Nr. 


A 


Q 




R2 


R3 


(Posi- 
tion) 

(* 4 )n 


R5 


R6 


(Formel) 
Physikal. 
Daten 


62 


CH 2 


O 


C 2 H S 


H 


CI 


(2-)F 


SCH 3 


CH, 


(IB) 

logP= 1,99 a) 


63 


CH 2 


O 


C 2 H 5 


H 


CF 3 


- 


H 


CH 3 


(IA) 


64 


CH 2 


O 


C 2 H S 


H 


CF, 




CH 3 


CH 


logP= 1,80 a) 


65 


CH 2 


O 


C 2 H 5 


H 


CF 






CH 


logP= 1,98 a) 


66 


CH 2 


o 


C 2 H 5 


H 


CF, 




OCH3 


CH 


iogP = 2,27 a> 


67 


CH 2 


o 




H 








pu 


/l A \ 

(IA) 

IogP= 1,60 a) 


68 


CH, 


o 


C,H< 


H 






wv_-n 2 ^ r 3 


PU 


(IA) 

IogP= 1,73 a > 


69 


CH 2 


o 


C,H< 


H 


F 


(2A CI 


CH 


pu 


(IB) 

logP = 1,27 a) 


70 


CH 2 


o 


C 2 H S 

* -> 


H 


F 


(2A CI 


SCH 


pu 


logP= 1,76 a) 


71 


CH 2 


o 


C 2 H 5 


H 


F 


(2A CI 


OCH 


pu 


logP = 1,55 a) 


72 


CH, 


o 


C,H< 


H 


F 


k z ^ ^ 


wru ^ 




(IB) 

iogP= 1,62 a) 


73 


CH, 


o 


C,H 5 


H 




\ z ) 




^H 3 


(IB) 

Fp.: 204°C 


74 


CH, 


o 


C,H 5 


H 


en fij 


c?-"* pi 
\ A ) ^-i 


nru 
vj^n 3 




/ID'S 

(IB) 

Fp.: 183°C 


75 


CH, 


o 


CjHs 


H 


SOjCHj 


(2-) CI 


OCHXF, 


CH, 


(IB) 

Fp.: 192°C 


76 


CH 2 


o 


C 2 H S 


H 


SO,CH 3 


(2-) CI 


CH, 


CH. 


(IB) 

Fp.: 200°C 


77 


CH : 


o 


C 2 H< 


H 


S0 2 CH- 


(2-) CI 


OCH, 




(IB) 

Fp.: 205°C 
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Bsp.- 
Nr. 


A 


Q 


Rl 


R2 


R3 


(Posi- 
tion) 

(R 4 )n 


R5 


R6 


(Formel) 
Physikal. 
Daten 


78 


CH 2 


o 




H 


en PH 


(20 CI 


SCH 3 


A 


(IB) 

Fp.: 233°C 


79 


CH 2 


o 


C 2 H 5 


H 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


CH 3 




(IB) 

Fp.: 223°C 


80 


CH 2 


o 


C 2 H 5 


H 


S0 2 CH 3 


(2-) CI 


C 2 H 5 


OC 2 H 5 


(IB) 

Fp.: 163°C 



Analog zu Beispiel 1 sowie entsprechend der allgemeinen Beschreibung des er- 
fmdungsgemaBen Herstel lungs verfahrens konnen beispielsweise auch die in der 
5 nachstehenden Tabelle 2 aufgefuhrten Yerbindungen der allgemeinen Formel (I) - 
bzw. der Formel (ID) - hergestellt werden. 
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Tabelle 2: Weitere Beispiele ftir die Verbindungen der Formel (I) 



Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 2 


(Position 
-) 

R 3 


(Position 
-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-1 


C 2 H, 


H 


(2-) CI 


(4-) CI 


o 

\_y 


li 


logP = 1,64 *> 


ID-2 


C 2 H 5 


H 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

^ch 3 


H 


logP= 1,77 a) 


ID-3 


CH 3 


H 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

t i 

/CH 3 

kJ 


H 


logP= 1,52 a) 


ID-4 


CH 3 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

o 

^\ z-CH 3 
^ N N 3 


H 


logP= 1,50 a) 


ID-5 


C 2 H S 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

/CH 3 


H 


logP= 1,72 a) 


ID-6 


t-C 4 H 9 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

N N 


H 


IogP = 3,01 a) 


ID-7 


C a H s 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

-A 

SCH 3 


H 


logP = 2,98 * 
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Bsp.- 
Nr. 


R 1 1 


< 

R 2 


[Position ( 
-) 

R 3 < 


[Position I 
0 


[Position-) 
■A-Z 


y 


Physikal. 
Daten 


ID-8 


C 2 H 5 


H 


C4-) CF 3 


- 


[2-) 

CI 


H 


logP = 2,75 *> 


ID-9 


C 2 H 5 


H 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


CH 3 


logP = j, 82 " 


ID-10 


C 2 H S 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


CH 3 


logP = 3,73 a) 


ID- 11 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


CH 3 


logP = 3,25 a > 


ID- 12 


C 2 H 5 


H 


(4-)CF 3 




(2-) 

0 

/ N N 

SCH 3 


I 2 
CH 3 


logP = 2,82 *> 
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Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 2 


(Position 
-> 

R 3 


(Position 
-) 


(Position-) 
-A-2 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID- 13 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

0 

K 

OC 2 H 5 


CH 3 


IogP = 2,74 a) 


ID- 14 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


C 2 H 5 


iogP = 2,82 a) 


ID- 15 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


i-C 3 H 7 


logP = 3,ll a) 


ID- 16 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

\ / 

OC 2 H 5 


1 2 
^CH 2 


IogP = 2,99 '> 


ID- 1 / 


C 2 H 5 


1 1 
H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

OC 2 H 5 


^ChL 

6 


IogP = 3,45 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


R' 


R 2 


(Position 
-) 

R 3 


(Position 
-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID- 18 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

0 

K 

OC 2 H 5 




^ChL 

6 

V 

CH 3 




logP = 3,79 a) 


ID- 19 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 




V 

Br 




logP = 3,97 a) 


1D-20 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 




V 

CN 




logP = 3,12 a) 


1D-21 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

/^N^N- CH 3 
OC 2 H 5 








togP = 3,49 a) 


ID-22 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

/-N^N- CH 3 

K 

OC 2 H 5 




$ 

CI 




logP = 3,85 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 2 


(Position 
-) 

R 3 


(Position 
-) 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-23 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


^CH 2 
Ci 


logP = 4,26 8) 


ID-24 


C 2 H 5 


H 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

u 

K 

OC 2 H 5 




logP = 3,84 a) 


ID-25 


C 2 H 5 


H 






(2-) 

o 

K 

OC 2 H 5 




V 

N0 2 




loop = 3 33 a > 


ID-26 


C,H 5 


H 






(2-) 

0 

OC 2 H 5 




CH, 

X 

CF 3 




loop = 3 ? 98 >> 


ID-27 




H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

N^N- CH 3 
\ / 
N= \ 

OC 2 H 5 




logP = 3,94 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


R' 


R 2 


(Position 

-) 

R 3 


(Position 

-) 

(R')n 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-28 


C 2 H S 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


H 2 C 


Q 

CH 3 


logP = 3,57 *> 


ID-29 


C 2 H 5 


H 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

\ / 

OC 2 H 5 


H 2 C 


^^^^ 
CI 


logP = 3,75 a) 


ID-30 


C 2 H S 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


CH 3 


logP = 2,65 a > 


1D-31 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

N^N^ CH 3 

K 

SCH 3 


C 2 H 5 


logP = 2,71 a) 


1D-32 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


i-C,H 7 


logP = 3,00 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 2 


(Position 

-) 

R 3 


(Position 
-) 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-33 


CH« 


H 

k 1 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


1 2 
HC^ 


logP = 2,89 a> 


ID-34 


C H 


n 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


X CH, 


logP = 3,37 a) 


ID-35 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

X^N^N- CH 3 
SCH 3 


CH 3 


logP = 3,7I a > 


ID-36 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

X^N^N-- CH 3 
^ / 

SCH 3 


<> 

Br 




ID-37 


C 2 H 5 


H 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

X^N^N- CH 3 

H 

SCH 3 


^CH 2 
CN 


IogP-3,06 a) 
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-82- 
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Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 2 


(Position 
-) 

R 3 


(Position 

-) 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-43 


C 2 H 5 


H 






0 

u 

v / 

SCH 3 






ID-44 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


X CH, 


logP = 3,85 a) 


ID-45 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

X N N 3 

K 

SCH 3 


c 




D 


logP = 3,I9 a) 


ID-46 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 3 




(2-) 

0 

K 

SCH 3 


1 

H 2 C 

c 


} 

✓H 3 


logP = 3,47 a) 


ID-47 


C 2 H 5 


H 


(4-) CF 




(2-) 

0 
1 1 

SCH 3 


1 

H 2 C 

c 




) 


logP - 3,64 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 3 


(Position 

-) 

R 3 


(Position 
-) 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-48 


C 2 H 5 


H 


(2-) 
OCH 3 


(4-) CI 


(3-) 


H 




ID-49 


C 2 H 5 


H 


(2-) 
OCH 3 


(4-) CI 


(3-) 

0 

^\ /CH 3 
^ N N 


H 




ID-50 


CH 3 


H 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

0 


H 


iogP = 1,41 a) 


ID-51 


CH 3 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 


H 


logP= I,38 a) 


ID-52 


C 2 H 5 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 


H 


logP = 1,56 a) 


ID-53 


t-C 4 H 9 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 


H 


IogP = 2,79 a > 


ID-54 


CH 3 


H 


(2-) Ci 


(4-) CI 


(3-) 


H 


logP= 1,62 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


R' 


R 2 


(Position 

-) 

R 3 


(Position 
-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Y 


Physikal. 
Daten 


ID-55 


CH 3 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

x 


H 


logP = 1,57" 


ID-56 


C 2 H S 


H 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 


H 


logP= 1,88 a) 


ID-57 


C 2 H 5 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

/ N N 2 5 


H 


logP = 1,79 a) 


ID-58 


t-C 4 H 9 


CH 3 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 


H 


logP = 3,15 a) 



Die Bestimmung der in den Tabellen 1 und 2 angegebenenen logP-Werte erfolgte 
gemaB EEC-Directive 79/831 Annex V.A8 durch HPLC (High Performance Liquid 
Chromatography) an einer Phasenumkehrsaule (C 18). Temperatur: 43°C 

5 

(a) Eluenten fur die Bestimmung im sauren Bereich: 0,1% wassrige Phosphorsaure, 
Acetonitril; linearer Gradient von 10% Acetonitril bis 90% Acetonitril - entspre- 
chende Messergebnisse sind in Tabelle 1 mit a ) markiert. 

10 (b) Eluenten fur die Bestimmung im neutralen Bereich: 0 ? 01-molare wassrige Phos- 
phatpuffer-Losung, Acetonitril; linearer Gradient von 10% Acetonitril bis 90% 
Acetonitril - entsprechende Messergebnisse sind in Tabelle 1 mit D ) markiert. 
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Die Eichung erfolgte mit unverzweigten Alkan-2-onen (mit 3 bis 16 Kohlenstoff- 
atomen), deren logP-Werte bekannt sind (Bestimmung der logP-Werte anhand der 
Retentionszeiten durch lineare Interpolation zwischen zwei aufeinanderfolgenden 
Alkanonen). 

Die lambda-max-Werte wurden an Hand der UV-Spektren von 200 nm bis 400 run in 
den Maxima der chromatographischen Signale ermittelt. 
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Ausgangsstoffe der Formel (III) : 



Beispiel (III-l) 



O 



CI 



HO 




4,5 g (15 mMol) 2-(3-Chlor-4-cyano-phenyl)-4-methyl-5-trifluormethyl-2.4-dihydro- 
3H-l ? 2,4-triazol-3-on werden in 80 ml 60%iger Schwefelsaure aufgenommen und die 
Mischung wird 6 Stunden unter Ruckfluss erhitzt. Nach Abkuhlen auf Raumtempe- 
ratur wird das kristallin angefallene Produkt durch Absaugen isoliert. 

Man erhalt 4,5 g (91% der Theorie) 2-(3-Cari)oxy-4-chlor-phenyl)-4-methyl-5-tri- 
fluormethyl^^-dihydro^H-l^^-triazol^-on vom Schmelzpunkt 223°C. 

Beispiel (III-2) 



2 g (4,9 mMol) 5-Brom-4-methyl-2-(2-ethoxycarbonyl-5-trifluormethyl-benzyi)-2,4- 
dihydro-3H-l,2 s 4-triazoI-3-on (vgl. Beispiel IV-1) werden in 30 ml 10%iger ethano- 
lischer Kalilauge gelost und 2 Stunden unter Ruckfluss erhitzt. Das Reaktions- 
gemisch wird im Wasserstrahlvakuum eingeengt. in 20 ml Wasser aufgenommen und 
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mit verdunnter Salzsaure angesauert. Der ausfallende Feststoff wird filtriert und 
getrocknet. 

Man erhalt 1,2 g (71% der Theorie) 5-Ethoxy-4-methyl-2-(2-carboxy-5-trifluor- 
methyl-benzyl)-2,4-dihydro-3H-l,2,4-triazol-3-on als festes Produkt. 



logP:2,18 a ) 



Beispiel (III-3) 




0 



,5 



13,4 g (35 mMol) 4-Methyl-5-trifluormethyl-2-(2,6-dichlorO-methoxycarbonyl- 
benzyO^^-dihydro^H-l^^-triazol-S-on werden in 60 ml 1,4-Dioxan vorgelegt und 
eine Losung von 1,54 g (38,5 mMol) Natriumhydroxid in 20 ml Wasser wird bei 
Raumtemperatur langsam eindosiert. Die Reaktionsmischung wird 150 Minuten bei 
60°C geruhrt und anschlieBend im Wasserstrahlvakuum eingeengt. Der Ruckstand 
wird in 100 ml Wasser gelost und durch Zugabe von konz. Salzsaure wird der pH- 
Wert der Losung auf 1 eingestellt. Das hierbei kristallin angefallene Produkt wird 
durch Absaugen isoliert. 

Man erhalt 11,7 g (90% der Theorie) 4-Methyl-5-trifluormethyl-2-(2 ; 6-dichlor-3- 
carboxy-benzyl)-2,4-dihydro-3H-l,2,4-triazol-3-on vom Schmelzpunkt 207°C. 

Analog zu den Beispielen (II1-1) bis (111-3) konnen beispieisweise auch die in der 
nachstehenden Tabelle 3 aufgefuhrten Verbindungen der allgemeinen Formel (111) 
hergestellt werden. 
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-89- 



O 




(HI) 



Tabelle 32 : Beispiele fxir die Verbindungen der Formel (III) 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-^ 
R 3 


rPo<siti nti-^ 


-A-Z 


rnysikal. Daten 


III-4 


(4-) CI 




(2-) 

O 

CH 3 


logP= 1,39 a) 


III-5 


(4-) S0 2 CH 3 


- 


(3-) 


IogP = 1,47 a) 


III-6 


(4-)F 


- 


(2-) 

O 

\ / 

N \ 

OC 2 H 5 


logP= 1/73 a) 


III-7 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

Br 


logP= 1,65 a) 


III-8 


(4-) Br 




(2-) 

O 

/^X C H 3 

V / 
N= \ 

N(CH 3 ) 2 


logP= 1,74 :,) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 ) n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


III-9 


(4-)CF 3 




(2-) 

0 

K 

OC 2 H 5 


logP = 2,43 a) 


111-10 


(4-) CF 3 


- 


(2-) 

O 

OCH 3 


logP = 2,12 a) 


III- 11 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

CH 3 


logP= 1,61 a) 


111-12 


(4-) CF 3 


- 


(2-) 

O 

K 

N(CH 3 ) 2 


logP= 1,93 a) 


111-13 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

Br 


logP = 2,01 aJ 



WO 00/58306 



PCT/EP00/02292 



-91 - 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


ITI-14 

AAA 1 " 


\ ) ^ r 3 




(2-) 

o 


logP = 1,77 a) 


TTT 1 ^ 

in- 1 j 






(2-) 

o 

\ / 

N= \ 

OC 2 H 5 


logP = 1,70 a) 


TTI 1 C 

Ul-lo 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

nAn" CH 3 

SCH 3 


logP = 1,07 a) 


TTT 1 H 
111-1 / 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

N^N^ CH 3 
\ / 

SC 2 H 5 


logP-2,35 a) 


111- 1 O 


(A \ 




(2-) 

O 

K 

SC 3 H 7 -i 


logP = 2,63 a) 



WO 00/58306 



-92- 



PCT/EP00/02292 



Bsp.- i 
Nr. 


[Position-) < 
R 3 


(Position-) I 

(R 4 )„ 


[Position-) 1 
-A-Z 


Physikal. Daten 


Ill- 19 


(4-) CF 3 


- 


(2-) 

OCH 3 


logP = 2,13 a ' 


111-20 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

x 


logP=l,82 aJ 


TTT 91 


(A.} CF, 




(2-) 

O 

OCH 2 CF 3 


logP = 2,48 a) 


111-22 


(4-) CF, 




(2-) 

O 

HP O 


logP= 1,73 a) 


111-23 


(4-) CF 3 




O 

CF 3 

(2-) 


logP = 3,ll a) 



WO 00/58306 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R<)„ 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


TTT 1/1 


(4-) h 




(2-) 

O 

K 

N(CH 3 ) 2 


logP= 1,43 a) 


TTT t; 


(4-) F 




(2-) 

O 

OC 3 H 7 -n 


logP- 1,97 a) 


111-26 


(4-)F 




(2-) 

O 

/ ^ N A N ^CH 3 

K 

CH 2 OCH 3 


logP- 1,30 a) 


TTT n 

111-27 


(4-) F 




(2-) 

O 

K 

OCH 3 


logP- 1,63 a) 




(AW 




(2-) 

K 

OC 2 H 5 


logP ~ 1 ,93 a) 



WO 00/58306 



-94- 



PCT/EP00/02292 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 


(Position-) 
-A-Z 


PhysikaL Daten 


111-29 


(4-) CF, 




(2-) 

O 

CH 3 


logP= 1,78 a) 


111-30 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

SCH 3 


Fp.:230°C 
logP = 1,63 a) 


111-31 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

/ N N 3 
OC 2 H 5 


Fp.: 190°C 
logP = 1,73 a) 


111-32 


(2-) CI 


(4-) CI 


ex \ 

O 


Fd * 210°C 
logP= 1,87 a) 


111-33 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

/ N N 3 
OCH 3 


Fp.: 210°C 
logP= 1,43 a) 



WO 00/58306 



PCT/EPOO/02292 



-95- 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-34 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OC 3 H 7 -i 


Fp.: 164°C 
logP = 2,01 a) 


111-35 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OCH 2 CF 3 


Fp.: 168°C 
logP = 2,04 a) 


111-36 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

Br 


Fp.:218°C 
logP=l,53 a) 


111-37 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

H 


Fp.:259°C 
logP = 0,98 a) 


111-38 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

^ N A N ^CH 3 

'"V 


Fp.: 210°C 
logP = 1,56 a) 



WO 00/58306 



-96- 



PCT/EPOO/02292 



Bsp- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-39 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

K 

N(CH 3 ) 2 


Fp.: 197°C 
logP = 1,51 a) 


m-40 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

0 

CH 3 


Fp.: 262°C 
logP= 1,11 a> 


111-41 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

0 

x 

-WO 


Fp.: 249°C 
iogP= 1,30 a) 


111-42 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

OCH 3 


Fp.: 200°C 
logP= 1,71 a) 


III -43 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

K 

OC 2 H 5 

■ 


Fp.: 189°C 
logP - 2,01 a) 



WO 00/58306 



-97- 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-44 


(2-) CI 


(4-) CI 


0-) 

O 

\ / 

N= \ 

OC 3 H 7 -i 


Fp.: 178°C 
logP = 2,28 a) 


111-45 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OCH 2 CF 3 


Fp.: 161°C 
logP = 2,31 a) 


111-46 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

K 

SCH 3 


Fp.: 200°C 
logP= 1,98 a) 


111-47 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

CH 3 


Fp.:201°C 
logP= 1,39 a) 


111-48 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

N(CH 3 ) 2 


Fp.: 207°C 
logP - 1,77 a) 



WO 00/58306 
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-98- 



Bsp.- 


(Position-) 


(Position-) 


(Position-) 


Physikal. Daten 


Nr. 


R 3 


(R 4 ) n 


-A-Z 




111-49 


(2A CI 


(4A CI 




Fd * 140°C 








(J 

^. N A N ^OC 2 H 5 
C 2 H 5 


logP = 1,88 ' 










111-50 


(4-) 




(2-) 


Fp.: 154°C 




OCH 2 CHF 2 




O 


logP = 2,14 a) 










111-51 


- 


- 


(2-) 

O 


Fp.:214°C 
logP= 1,87 a) 


111-52 


- 


- 




Fp.: 194°C 
logP = 2,07 a) 


111-53 






(2-) 

V 

CI 


Fp.: 181°C 
logP= 1,97 a) 


111-54 






s 

x 

X^-N NH 
<2-, ^ 


Fp.: 25 1°C 
iogP = L14 :,) 
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-99- 



Bsp.- 

INI . 


(Position-) 

IS. 


(Position-) 

( R Jn 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-55 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 


logP= 1,38 a) 


111-56 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

o 


logP= 1,48 a) 


111-57 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

o 




111-58 


(4-) CI 




(2-) 

O 

N^N- CH 3 

K 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 6): 
5,42 ppm. 


111-59 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

\ / 

CH 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,48 ppm. 


1I1-DU 

. 


(4-) Ch 3 




(2-) 

O 

\ / 
N= \ 

CF 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6. 5): 
5.60 ppm. 
logP = 2.47 a) 
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- 100- 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikai. Daten 


TTT A 1 






O 




111-62 


(4-) S0 2 CH 3 




(3-) 

O 

CF 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5.14 ppm. 


111-63 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

/ ^ N A N ^CH 3 
CH 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,27 ppm. 


Ili-64 


(4-) CI 




(3-) 

O 

X - N A N ^CH 3 

K 

CH 3 


1 H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,12 ppm. 


111-65 


(4-) CI 




(3-) 

O 

^ N A N ^CH 3 
CF 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5.20 ppm. 



wo 



00/58306 
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- 101 - 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 

R 3 


(Position-) 
(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-66 


(4-) CI 




(2-) 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 6): 
5,03 ppm. 


111-67 


(4-) Br 




(2-) 

O 

K 

C 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,24 ppm. 


111-68 


(4-) Br 




(2-) 

O 

N^N- CH 3 

K 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 8): 
5,39 ppm. 


111-69 


(4-)F 




(2-) 

O 

N \ 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,19 ppm. 


111-70 


(4-)F 




(2-) 

O 

SCH 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6. 5): 
5 ? 30 ppm. 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-71 


(4-)F 




(2-) 

O 

K 

S0 2 CH 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,43 ppm. 


111-72 


(4-) Br 




(3-) 

O 

K 

CH 3 


'H-NMR, 
(CDC1, 5): 
5,10 ppm. 


111-73 


(4-) Br 




(3-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 6): 
5,03 ppm. 


111-74 


(4-) Br 




(3-) 

O 

^ / 
N \ 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 6): 
5,19 ppm. 


ITI-75 


(4-) Br 




(2-) 

O 

^ N A N ^\ 


ri-NMR 
(DMSO-D6, 8): 
5,01 ppm. 
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PCT/EPOO/02292 



- 103 - 



Bsp- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


TTT-76 

III - / o 






(2-) 

K 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,14 ppm. 


111-77 


(4-) CI 




(2-) 

O 

^N^N' OC 2H 5 

K 

C 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,25 ppm. 


111- / o 


(4-) N0 2 




(2-) 

K 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,23 ppm. 


TTT HC\ 

in- /y 


(4-) N0 2 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 5): 
5,37 ppm. 


111-80 






^A^ 

OC 2 H 5 


logP = 2,46 ' 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 ) n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-81 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

C 2 H 5 


'H-NMR 
(DMSO-D6, 8): 
5,31 ppm. 


111-82 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

SCH 3 


logP = 2,08 a) 


111-83 


(4-) OCH 3 




(2-) 

O 

/-iAn- ch * 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI 3 , 5): 
5,38 ppm. 


111-84 


(4-) OCH 3 




(2-) 

O 

K 

C 2 H 6 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,43 ppm. 


T TT O C 

tU-03 


Ch 3 




O 

K 

CH 2 OCH ; 


(CDC1 3 , 5): 
5,47 ppm. 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111-86 


(4-) Br 




(2-) 

O 

x 

/ N N — v 


logP= 1,44 a) 


111-87 


(4-) Br 




(2-) 

O 

x 

/"-N N-— \ 


logP = 1,63 a> 


111-88 


(4-) Br 




(2-) 

O 

K 

OC 3 H 7 -l 


logP = 2,27 a) 


111-89 


(4-) Br 




(2-) 

0 

K 

OC 3 H 7 -n 


logP = 2,31 a) 


111-90 






(2-) 

O 

CF 3 


logP = 1,82 a) 



wo 



00/58306 



PCT/EP00/02292 



- 106- 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 5 


(Position-) 
(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


PhysikaL Daten 


Ill -91 


(4-) Br 




(2-) 

O 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,32 ppm. 


HI-92 


(4-) Br 




(2-) 

O 

CF 3 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,53 ppm. 


111-93 


(4-)F 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 8): 
5,39 ppm. 


111-94 


(4-)F 




(2-) 

o 


'H-NMR 
(CDC1,, 5): 
5,57 ppm. 


ni-95 


(4-)F 




(2-) 

O 

C 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCL,, 5): 
5,44 ppm. 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 ) n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


111 7U 


v* ) r 




(2-) 

O 
\ / 

OCH 3 


'H-NMR 
(CDCl 3f 5): 
5,41 ppm. 


111-97 






(2-) 

O 

\ / 

OC 2 H 5 


H-NMR 

(CDCI3, 5): 
5,34 ppm. 


ITT QR 






(2-) 

O 

n^n- ch 3 
\ / 
N= \ 

OCH 3 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,38 ppm. 


111-99 






(2-) 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,26 ppm. 


III- 100 






O 

^ N A N ^CH 3 

v / 

N= \ 

SCH 3 


1 TJ \ TX / n 

H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5.43 ppm. 



WO 00/58306 
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Bsp.- ( 
Nr. 


'Position-) 1 
R 3 


[Position-) { 

(R 4 )n 


[Position-) 1 
-A-Z 


Physikal. Daten 


III-101 




- 


(2-) 

O 
W 

S0 2 CH 3 


logP= 1,23 a) 


111-102 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 
W 

OC 2 H 5 


logP = 1,14 a) 


III-103 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 3 H 7 -i 


logP - 2,45 a > 


III-104 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

OC 3 H 7 -n 


logP = 2,48 a > 


m-105 


(4-) Br 




(2-) 

O 

Br 


logP - 1,85 a> 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


Ill- 106 


(4-) CF 3 




(3-) 

^X^ 

K 

OC 3 H 7 -i 


logP - 2,74 a) 


III-107 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

CH 2 OCH 3 


logP = 2,01 a) 


III-108 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

CH 2 OCH 3 


IogP = 1,79 a) 


III-109 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

Br 


logP = 1,65 a) 


111-110 


(4-) Br 




(2-) 

O 

SCH 3 


logP= 1,90 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 ) n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


III-lll 


(4-) CI 




(2-) 

O 

SCH 3 


logP = 1,83 a) 


III-112 


(4-) I 




(2-) 

O 

OC 2 H 5 


logP = 2,06 a) 


111-113 


(4-)l 




(2-) 

O 
W 

CF 


Fp.: 104°C 
logP = 2,39 a) 


111-114 


(4-) Br 




(2-) 


Fp.: 191°C 


111-115 


(4-) Br 




(2-) 


Fp.:213°C 



WO 00/58306 
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- Ill - 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikal. Daten 


III- 1 16 






(2-) 

o 




III-117 






(2-) 

o 


Fp.: 112°C 


III-118 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

N= \ 


Fp.: 158°C 


III-119 


(4-) CF 3 




(2-) 


Fp.; 162°C 


T T I 1 O A 

1II-120 


(4-) CI 


(5-) CI 


(2-) 

O 

\ / 
N= \ 

CF 3 


Fp.: 167°C 

i 
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BSD - ( 

Nr. ] 


[Position-) l 
R 3 1 


[Position-) 1 


[Position-) 1 
-A-Z 


Physikal. Daten 


III-121 






O 1 
W 

OH 


Fp.: 188°C 


III-122 






(2-) 




III-123 


- 




o 

K 

CH 3 


Fp.: 131°C 


III- 124 


(4-) CI 




(2-) 

O 

X~-N^N" CH 3 

K 


Fp.: 109°C 


III-125 


(4-) I 




(2-) 

O 

/--N^N'' CH 3 

K 


Fp.: 104°C 


111-126 


(4-) Br 




(2-) 

O 
W 

CF 3 

— 


Fp.: 99°C 
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- 113- 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 ) n 


(Position-) 
-A-Z 


Physikai. Daten 


III-127 


(4-) Br 




(2-) 


Fp.: I74°C 


III-128 






(2-) 

O 

^ N A N ^CH 3 

^ / 

N \ 

SCH 3 


Fp.: 122°C 


III-129 


(4-) Br 




(2-) 

O 

SCH 3 


Fp.: 164°C 


III- 130 






(2-) 

O 

N^N- CH 3 

OC 3 H 7 -i 


Fp.: 154°C 


III- 131 


(4-) Br 




(2-) 

O 

\ / 
N \ 

OC 3 H 7 -i 


Fp.: 161°C 
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Bsp.- 


(Position-) 


(Position-) 


(Position-) 


Physikal. Daten 


Nr. 


R 3 


(R 4 )n 


-A-Z 




IIM32 


(4-) CN 




(2-) 


Fp.: 196°C 








O 

^ N X N „CH 3 

K 

3 












III-133 


- 


- 


(2-) 


Fp.: 192°C 


III-134 






/ 

H 





Die Bestimmung der in Tabelle 3 angegebenenen logP-Werte erfolgte gemafi EEC- 
Directive 79/831 Annex V.A8 durch HPLC (High Performance Liquid Chromato- 
graphy) an einer Phasenumkehrsaule (C 18). Temperatur: 43°C. 

5 

(a) Eluenten fur die Bestimmung im sauren Bereich: 0,1% wassrige Phosphorsaure, 
Acetonitril; linearer Gradient von 10% Acetonitril bis 90% Acetonitril - entspre- 
chende Messergebnisse sind in Tabelle 1 mit a ) markiert. 

10 (b) Eluenten fur die Bestimmung im neutralen Bereich: 0,01-molare wassrige 
Phosphatpuffer-Ldsung, Acetonitril; linearer Gradient von 10% Acetonitril bis 90% 
Acetonitril - entsprechende Messergebnisse sind in Tabelle 1 mit b) markiert. 

Die Eichung erfolgte mit unverzweigten Alkan-2-onen (mit 3 bis 16 Kohlenstoff- 
15 atomen), deren logP-Werte bekannt sind (Bestimmung der logP-Werte anhand der 
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Retentionszeiten durch lineare Interpolation zwischen zwei aufeinanderfolgend 
Alkanonen). 

Die lambda-max-Werte wurden an Hand der UV-Spektren von 200 nm bis 400 nm 
den Maxima der chromatographischen Signale ermittelt. 
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Ausgangsstoffe der Formel (IV): 
Beispiel (IV- 1) 




10 10 g (49 mMol) 2-Methyl-4-trifluormethyl-benzoesaure werden in 150 ml Ethanol 

gelost und mit 1 ml konz. Schwefelsaure versetzt. Nach 24 Stunden Erhitzen unter 
Ruckfluss wird die Losung eingeengt, in Methylenchlorid aufgenommen und mit ge- 
sattigter wassriger Natriurnhydrogencarbonat-Losung extrahiert. Die Methylen- 
chlorid-Phase wird iiber Natriumsulfat getrocknet und im Wasserstrahlvakuum ein- 

1 5 geengt. 



Man erhalt 9 g (80% der Theorie) 2-Methyl-4-trifluormethyl-benzoesaure-ethyl 
als amorphen Riickstand. 
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Stufe 2 




5 9 g (39 mMol) 2-Methyl-4-trifluormethyl-benzoesaure-ethylester werden in 200 ml 
Tetrachlormethan gelost und mil 7 g (39 mMol) A^-Brom-succinimid und 0.1 g Di- 
benzoylperoxid versetzt. Nach 6 Stunden Erhitzen unter Riickfluss wird das abge- 
schiedene Succinimid abfiltriert und das Filtrat im Wasserstrahlvakuum eingeengt. 

10 Man erhalt 12 g eines amorphen Riickstandes, der neben 2-Brommethyl-4-trifluor- 
methyl-benzoesaure-ethylester noch 17 % 2,2-Dibrommethyl-4-trifluormethyl- 
benzoesaure-ethylester und 12% 2-MethyI-4-trifluormethyl-benzoesaure-ethylester 
enthalt. 

15 Stufe 3 




4 g 2-Brommethyl-4-trifluormethyl-benzoesaure-ethylester (ca. 70%ig) und 2.28 g 
20 (12,8 mMol) 5-Brom-4-methyl-2,4-dihydro-3H-U2,4-triazoI-3-on werden in 150 ml 
Acetonitril gelost, mit 5.3 g (38,4 mMol) Kaliumcarbonat versetzt und unter krafti- 
gem Ruhren 2 Stunden zum Riickfluss erhitzt. Das Reaktionsgemisch wird in Wasser 
aufgenommen und mit Methylenchlorid mehrfach extrahiert. Die gesammelten 
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Methylenchlorid-Phasen werden uber Natriumsulfat getrocknet, im Wasserstrahl- 
vakuum eingeengt und chromatographiert. 

Man erhalt 2 g (38 % der Theorie) 5-Brom-4-methyl-2-(2-ethoxycarbonyl-5-trifluor- 
5 methyl-benzyO^^-dihydro-SH-l ,2,4-triazol-3-on als amorphes Produkt. 

'H-NMR (CDC1 3 , 5): 5,46 ppm. 
Beispiel (IV-2) 

10 




6,7 g (40 mMol) 4-Methyl-5-trifluormethyl-2,4-dihydro-3H-l ,2,4-tnazol-3-on 
werden in 150 ml Acetonitril vorgelegt und mit 1 1 g (80 mMol) Kaiiumcarbonat ver- 

15 riihrt Nach Erwarmen der Mischung auf 50°C wird dann eine Losung von 13,1 g 
(44 mMol) 3-Brommethyl-2,4-dichlor-benzoesaure-methylester in 20 ml Acetonitril 
unter Ruhren tropfenweise dazu gegeben und die Reaktionsmischung wird noch 
1 5 Stunden unter Ruhren zum Ruckfluss erhitzt. AnschlieBend wird im Wasserstrahl- 
vakuum eingeengt, der Ruckstand in Methylenchlorid aufgenommen, mit lN-Salz- 

20 saure gewaschen, mit Natriumsulfat getrocknet und filtriert. Das Filtrat wird unter 
vermindertem Druck eingeengt, der Ruckstand mit Petrolether digeriert und das 
kristallin angefallene Produkt durch Absaugen isoliert. 

Man erhalt 14,9 g (97% der Theorie) 4-Methyl-5-trifluormethyl-2-(2,6-dichlor-3- 
25 methoxycarbonyl-benzyl)-2.4-dihydro-3H-l ,2,4-triazol-3-on vom Schmelzpunkt 

109°C. 
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Analog zu den Beispielen (IV- 1) und (IV-2) konnen beispielsweise auch die in der 
nachstehenden Tabelle 4 aufgefuhrten Verbindungen der allgemeinen Formel (IV) 
hergestellt werden. 




(IV) 
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Tabelle 4: Beispiele fur die Verbindungen der Formel (IV) 



Bsp.- ( 
Nr. I 


Position-) ( 

I 3 ( 


Position-) ( 
R 4 )n 


Position-) 

A-Z 3 


I 

< I 


Miysikal. 
Daten 




IV-3 ( 


2-) CI ( 


4-) CI ( 


3-) 

O 

N_ ^SCH 3 


DCH 3 I 
1 


^p.: 229°C 
ogP = 2,27 a) 


IV-4 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OC 2 H 5 


OCH3 


Fp.: 120°C 
logP = 2,38 a) 


IV-5 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 


OCH3 


Fp.: 127°C 
logP = 2,55 a) 


IV-6 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OCH 3 


OCH3 


Fp.: 121°C 
logP - 2,04 a) 




IV-7 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

K 

OC 3 H 7 -i 


OCH, 


Fp.: 68°C 
logP = 2.73 a) 


I 
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Bsp.- 

Nr. 


(Position-) 

R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-8 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OCH 2 CF 3 


OCH 3 


Fp.: 129°C 
logP = 2,72 a) 


IV-9 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

Br 


OCH3 


Fp.: 164°C 
logP = 2,18 a) 


IV- 10 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

/^ N X N -CH 3 
H 


OCH3 


Fp.: 158°C 
logP= 1,55 a) 


IV- 11 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

o 


OCH, 


Fp.: 106°C 
logP = 2,16 a) 


IV- 12 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

o 

N(CH 3 ) 2 


OCH, 


Fp.: 126°C 
logP = 2,ll a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
)aten 


IV- 13 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

CH 3 


OCH3 


Fp.: 146°C 
logP = 1,65 a) 


IV- 14 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

x 


OCH3 


Fp.: 178°C 
logP = 1,86 a) 


IV- 15 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

och 3 


OCH, 


Fp.: 97°C 
logP = 2,36 a) 


IV-16 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

OC 2 H 5 


OCH3 


Fp.: 99°C 
logP = 2,73 a) 


IV- 17 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OC 3 H 7 -i 


OCH3 


Fp.: 56°C 
logP - 3,08 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )., 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV- 18 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

OCH 2 CF 3 


OCH 3 


Fp.: 102°C 
logP = 3,05 a) 


IV- 19 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

K 

SCH 3 


OCH 3 


Fp.: 131°C 
logP = 2,70 a) 


IV-20 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

CH 3 


OCH3 


Fp.: 135°C 
logP = 1,97 a> 


IV-21 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

K 

N(CH 3 ) 2 


OCH, 


Fp.: 143°C 
logP = 2,42 a) 


IV-22 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

^ N X N ^OC 2 H 5 
C 2 H 5 


OCH3 


Fp.: 85°C 
logP = 2,58 a) 
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Bsp.- < 
Nr. ] 


^Position-) 1 
R 3 


^Position-) 1 


[Position-) 
-A-Z 


] 

X 1 


Physikal. 
Daten 


IV-23 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 
\_/ 


OCH 3 


logP= 1,98 a) 


1V-24 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 

O 

u 

^ — ^ 


OCH 3 


logP = 2,07 a) 


IV-25 


(2-) CI 


(4-) CI 


(3-) 


OCH3 


Fp.: 157°C 
logP = 2,94 a) 


IV-26 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

S0 2 CH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,53 ppm. 


IV-27 


(4-)N0 2 




(3-) 

o 

^ / 

CF 3 


OC 2 H 5 


1 H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,48 ppm. 


IV-28 


(4-) NO, 




(3-) 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, S): 
5,30 ppm. 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 


(Position-) 
-A-Z 


X 


PhysikaL 
Daten 


IV-29 


(4-) S0 2 CH 3 




(3-) 

O 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 8): 
5,61 ppm. 


IV-30 


(4-) CI 




(3-) 

O 

X N=< 

CH 3 


OC 2 H s 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 6): 
5,08 ppm. 


IV-31 


(4-) CI 




(3-) 

O 

/ N^N" CH 3 

K 


OC 2 H 5 


'H-NMR 

(CDCI3, 5): 
5,17 ppm. 


TV 

1 V -JZ. 






\? ) 

o 


OC H 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,00 ppm 


IV-33 


(4-) S0 2 CH 3 




o 

(2-) 0 


OC 2 H 5 


logP= 1,53 a) 
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Bsp.- ( 

Nr 1 


[Position-) 1 

R 3 1 


[Position-) ( 


Tosition-) 

-a-z : 


] 

X ] 


Physikal. 
Daten 


IV-34 


(4-) Br 


1 


3-) 

o 

K 

C 2 H 5 


OC 2 H 5 


logP-3,24 a) 


IV-35 


(4-) Br 




(2-) 

O 

/-~-N^ X N" CH 3 

K 


OC 2 H 5 


logP - 3,40 aJ 


IV-36 


(4-)F 




(3-) 

O 

K 

Br 


OC 2 H 5 


logP = 2,41 a > 


IV-37 


(4-)F 




(2-) 

O 

SCH 3 


OC 3 H 5 


logP - 2,45 a) 


IV-38 


(4-) Br 




(3-) 

O 

A CH 

N N"" 3 

CH 3 


OC : H 5 


logP = 2,06 a> 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-39 


(4-) Br 




(3-) 

O 

\ / 
N \ 

Br 


OC 2 H 5 


logP = 2,64 a) 


IV-40 


(4-) Br 




(3-) 

O 

/ ^ N A N ^CH 3 

\ / 
N \ 


OC 2 H 5 


logP = 3,23 a > 


IV-41 


(4-) Br 




(3-) 

O 


OC 2 H 5 


logP = 3,02 a) 


IV-42 


(4-) CI 




(2-) 

O 

OC 2 H 5 


OC 2 H 3 


logP-3,23 a) 


IV-43 


(4-) CI 




(2-) 

O 

\ / 
N \ 

CF 3 


OC 2 H 5 


logP = 3,31 a) 



WO 00/58306 



PCT/EP00/02292 



- 128- 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 ) n 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-44 


(4-) Ci 




(2-) 

O 

^ N A N ^OC 2 H 5 
C 2 H 5 


OC 2 H 5 


logP = 3,14 a) 


IV-45 


(4-)N0 2 




(2-) 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


logP = 2,42 a) 


IV-46 


(4-)N0 2 




(2-) 

O 

^ N A N ^CH 3 

K 

SCH 3 


OC 2 H 5 


logP = 2,82 a) 


IV-47 


(4-)CF 3 




(2-) 

0 

K 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


logP = 3,48 a) 


IV-48 


(4-)CF 3 




(2-) 

0 

/^N^N- OC 2 H 5 
C 2 H 5 


OC 2 H s 


IogP = 3,38 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-49 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 
W 

SCH 3 


OC 2 H 5 


logP = 3,02 a) 


IV-50 


(4-) CF 3 




(2-) 

N= \ 

OC 2 H 5 


OC 3 H 7 


logP = 3,91 a) 


IV-51 


(4-) OCH 3 




(2-) 

O 

Br 


OC 2 H 5 




IV-52 


(4-) OCH3 




(2-) 

O 

^ N A N ^OC 2 H 6 

\ / 

N= \ 

C 2 H 5 


OC 2 H 5 




IV-53 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCl.,, 6): 
5,37 ppm. 
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Bsp.- ( 

Nr ] 

INI. * 


Position-) ( 

^ 3 ( 


Position-) ( 
'R 4 )„ 


Position-) 

a-z : 


I 

K 1 


5 hysikal. 
Daten 


IV-54 ( 


;4-)CF 3 


( 


o 

W 

OCH 3 


DC 2 H 5 


H-NMR 

(CDCI3, 5): 
5,37 ppm. 


IV-55 






(2-) 

0 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 




IV-56 






(2-) 

0 

K 

OCH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, S): 
5,37 ppm. 


IV-57 






(2-) 

O 

K 

C 2 H 5 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,40 ppm. 


IV-58 


(4-) Br 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


logP - 2,95 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-59 


(4-) Br 




(2-) 

O 

C H, 

K 

och 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,31 ppm. 


IV-60 


(4-) Br 


- 


0 

(2-) ° 


OC 2 H 5 


logP = 2,44 a) 


IV-61 


(4-)F 




(2-) 

O 
W 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,35 ppm. 


IV-62 


(4-)F 




(2-) 

O 

/^X CH, 

K 


OC 2 H 5 


'H-NMR 

(CDCI3, 5): 
5,53 ppm. 


IV-63 


(4-)F 




(2-) 

O 

/ ^ N A N ^QC 2 H 5 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,40 ppm. 


IV-64 


(4-)F 




(2-) 

O 

\ / 

OCH3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC!,, 5): 
5,36 ppm. 
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Bsp.- I 
Nr. 


[Position-) ( 
R 3 < 


[Position-) 1 

[R 4 )„ 


[Position-) 
-A-Z 


] 

X 


Physikal. 
Daten 


IV-65 


(4-) Br 


- 


(2-) 

O 
W 

OC 3 H 7 -i 


OC 2 H 5 


logP = 3,34 aJ 


IV-66 


(4-) Br 




(2-) 

O 

OC 3 H 7 -n 




lOgr — J,jo 


IV-67 


(4-) Br 




(2-) 

O 
W 

OCH 2 CF 3 




logr - 


IV-68 


(4-) Br 


- 


(2-) 

I 


OC 2 H 5 


logP-2,16 a > 


IV-69 


(4-) Br 




(2-) 

O 

x 


OQH 5 


logP = 2,41 a > 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-70 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

\ / 

N \ 

OC 3 H 7 -i 


OC 2 H 5 


logP = 3,51 a) 


IV-71 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

OC 3 H 7 -n 


OC 2 H 5 


logP = 3,54 a) 


IV-72 


(4-) Br 


- 


O 

(2-) 


OC 2 H 5 


logP = 2,36 a) 


IV-73 


(4-) Br 




O 

K 

(2-) CH3 


OC 2 H 5 


logP = 2,88 a) 


IV-74 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

\ / 
/ N 

H 


OC 2 H 5 


logP - 2,68 a) 


IV-75 


(4-) Br 




(2-) 

O 

n^n- CH 3 
\ / 

Br 


OC 2 H 5 


logP = 2,80 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-76 


(4-) CF 3 




(3-) 

OCH 3 


OC 2 H 5 


logP-3,87 a) 


IV-77 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

CH 2 OCH ; 


w ^ 2 ^ 5 


i« 0 p -700 a) 


IV -7 8 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

CH 2 OCH. 


p./^> T_T 


lOgr — Z,OU 


IV-79 


(4-) CF 3 . 




(2-) 

O 

K 

Br 


OC 2 H 5 


logP = 3,35 a > 


IV-80 


(4-) Br 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


OC 2 H 5 


logP = 2,86 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-81 


(4-) CI 




(2-) 

O 

SCH 3 


OC 2 H 5 


logP = 2,83 a) 


IV-82 


(4-) Br 




(2-) 

O 

N(CH 3 ) 2 


OC 2 H 5 


logP = 2,60 a) 


IV-83 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


'H-NMR 

(CDCI3, 6): 
5,36 ppm. 


IV-84 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 
W 

OCH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,37 ppm. 


IV-85 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

N(CH 3 ) 2 


OC 2 H 5 


logP = 2,79 a) 
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Bsp.- ( 

Nr. ] 


position-) ( 
R 3 ( 


Position-) ( 


Position-) 

•a-z : 


] 

K 1 


Physikal. 
Daten 


IV-86 


(4-) CF 3 


1 


[2-) « 


OC 2 H 5 ] 


logP - 3,67 a) 


IV-87 


(4-)CF 3 




(2-) 

o 


OC 2 H 5 


logP = 3,80 a) 


IV-88 


(3-)CH 3 




(2-) 

O 

OCjH 5 


OC 2 H 5 


logP = 2,54 a > 


IV-89 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 
W 

SCH 3 


OC 2 H 5 


logP= 1,82 a) 


IV-90 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

CF 3 


OC 2 H 5 


logP = 2,93 ' 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-91 


(4-) CF 3 




(2-) 

K 

OCH 


OC 2 H 5 


logP = 3,08 a) 


IV-92 


(4-) CF 3 




o 

X^N O 
(2 .) CH 3 


OC 2 H 5 


logP = 3,04 a) 


IV-93 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

OCH 2 CF 3 


OC 2 H 5 


logP = 3,45 a) 


IV-94 


(4-)F 




(2-) 

O 

\ / 

N= \ 

N(CH 3 ) 2 


OC 2 H 5 


logP = 2,2l a) 


IV-95 


(4-)F 




(2-) 

O 

K 

OC 3 H 7 -n 


OC 2 H 5 


logP = 2,96 a) 
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-138- 



Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


1 v-vo 


(4-; f 




o 

CH 2 OCH ; 




InoP — 9 OS a > 
lOgr — Z,UJ 


IV-97 


(4-)F 




(2-) 

OCH 3 


OC 2 H 5 


logP = 2,50 a) 


IV-98 


(4-)F 




(2-) 

OC 2 H 5 


OC 2 H 5 


logP = 2,89 a) 


IV-99 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

CH 3 


OC 2 H 5 


logP = 2,91 a) 


IV- 100 


(4-) CI 




(2-) 

O 

CH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3? 5): 
5,39 ppm. 

1 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 
(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-101 


(4-) CI 




(2-) 

O 

CF 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI 3 , 5): 
5,50 ppm. 


IV-102 


(4-) CI 




(2-) 

O 

^ N A N ^ C H 3 
S0 2 CH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,49 ppm. 


IV- 103 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

^ N A N ^CH 3 
CH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 8): 
5,29 ppm. 


IV- 104 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

X - N A N ^CH 3 

K 

CF 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,53 ppm. 


IV-105 


V / 3 




(2-) 

O 

x- N A N ^ 

>■% 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,34 ppm. 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )n 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV- 106 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 


UL 2 n 5 


fl-iNlVlJtV 

(CDC1 3 , 6): 
5,39 ppm. 


IV-107 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

CH 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3I 5): 
5,43 ppm. 


IV-108 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

N(CH 3 ) 2 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 5): 
5,40 ppm. 


IV- 109 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


OC 2 H s 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,38 ppm. 


IV-110 


(4-) Br 




(2-) 

O 

/~-N^N- CH 3 
CF 3 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDCI3, 8): 
5,49 ppm. 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-111 






(2-) 


OC 2 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,3 ppm. 


IV-112 






(2-) 

O 

/^ N X N „CH 3 

K 

SCH 3 


OC 3 H 5 


'H-NMR 
(CDC1 3 , 5): 
5,44 ppm. 


IV-113 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

H 3 C O 


OC 2 H 5 


logP = 2,58 a) 


IV-114 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


OCH 3 


logP= 1,53 a) 


IV-115 


(4-) S0 2 CH 3 




(2-) 

O 

OC 2 H 5 


OCH3 


logP= 1,59 a) 
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Bsp.- 
Nr. 


(Position-) 
R 3 


(Position-) 

(R 4 )„ 


(Position-) 
-A-Z 


X 


Physikal. 
Daten 


IV-116 


(4-) I 




(2-) 

O 

K 

OC 2 H 5 


OCH 3 


logP - 2,68 a) 


IV-117 


(4-) CF 3 




(2-) 

o 

OC 2 H 5 


OCH 3 


logP = 2,74 a) 


IV-118 


(4-) CF 3 




(2-) 

O 

K 

SCH 3 


OCH 3 


logP - 2,65 a) 


IV-119 


(4-)CF 3 




(2-) 

O 

K 

Br 


OC 2 H 5 


logP = 2,96 a) 


IV- 120 






(2-) 

O 

H 3 C O 


OCH 3 


Fp.: 106°C 



Die Bestimmung der in Tabelle 4 angegebenenen logP-Werte erfolgte gemaB EEC- 
Directive 79/831 Annex V.A8 durch HPLC (High Performance Liquid Chromato- 
graphy) an einer Phasenumkehrsaule (C 1 8). Temperatur: 43°C. 
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(a) Eluenten fur die Bestimmung im sauren Bereich: 0,1% wassrige Phosphorsaure, 
Acetonitril; linearer Gradient von 10% Acetonitril bis 90% Acetonitril - entspre- 
chende Messergebnisse sind in Tabelle 1 mit a ) markieit 

(b) Eluenten fur die Bestimmung im neutralen Bereich: 0,01-molare wassrige 
Phosphatpuffer-Losung, Acetonitril; linearer Gradient von 10% Acetonitril bis 90% 
Acetonitril - entsprechende Messergebnisse sind in Tabelle 1 mit b ) markiert 

Die Eichung erfolgte mit unverzweigten AIkan-2-onen (mit 3 bis 16 Kohlenstoff- 
atomen), deren logP-Werte bekannt sind (Bestimmung der logP-Werte anhand der 
Retentionszeiten durch lineare Interpolation zwischen zwei aufeinanderfolgenden 
Alkanonen). 



15 



Die lambda-max-Werte wurden an Hand der UV-Spektren von 200 nm bis 400 
den Maxima der chromatographischen Signale ermittelt. 
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Anwendungsbeispiele: 
Beispiel A 

Pre-emergence-Test 

5 

Losungsmittel: 5 Gewichtsteile Aceton 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
1 0 wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel, gibt die angegebene 
Menge Emulgator zu und verdunnt das Konzentrat mit Wasser auf die gewunschte 
Konzentration. 

Samen der Testpflanzen werden in normalen Boden ausgesat. Nach ca. 24 Stunden 
15 wird der Boden so mit der Wirkstoffzubereitung bespriiht, dass die jeweils ge- 
wunschte Wirkstoffmenge pro Flacheneinheit ausgebracht wird. Die Konzentration 
der Spritzbriihe wird so gewahlt, dass in 1000 Liter Wasser pro Hektar die jeweils 
gewunschte Wirkstoffmenge ausgebracht wird. 

20 Nach drei Wochen wird der Schadigungsgrad der Pflanzen bonitiert in % Schadigung 
im Vergleich zur Entwicklung der unbehandelten Kontrolle. 

Es bedeuten: 

25 0 % = keine Wirkung (wie unbehandelte Kontrolle) 

100% = totale Vernichtung 



30 



In diesem Test zeigen beispielsweise die Verbindungen gemaB Hersteilungsbeispiel 2 
und 3 bei guter Vertraglichkeit gegenuber Kulturpflanzen, wie z.B. Mais, starke 
Wirkung gegen Unkrauter. 
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Beispiel B 

Post-emergence-Test 

Losungsmittel: 5 Gewichtsteile Aceton 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 
1 Gewichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel, gibt die ange- 
gebene Menge Emulgator zu und verdiinnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wtinschte Konzentration. 

Mit der Wirkstoffzubereitung spritzt man Testpflanzen, welche eine Hohe von 5 - 
1 5 cm haben so, dass die jeweils gewunschten Wirkstoffmengen pro Flacheneinheit 
ausgebracht werden. Die Konzentration der Spritzbriihe wird so gewahlt, dass in 
1 000 1 Wasser/ha die jeweils gewunschten Wirkstoffmengen ausgebracht werden. 

Nach drei Wochen wird der Schadigungsgrad der Pflanzen bonitiert in % Schadigung 
im Vergleich zur Entwicklung der unbehandelten Kontrolle. 

Es bedeuten: 

0 % = keine Wirkung (wie unbehandelte Kontrolle) 
100% = totale Vernichtung 

In diesem Test zeigen beispielsweise die Verbindung gemaft Herstellungsbeispiel 2 
und 3 starke Wirkung gegen Unkrauter. 
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Patcntanspruche 

1 Substituierte Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (I), 



20 



25 




(I) 

R / K 

Y 

in welcher 

n fur die Zahlen 0,1,2 oder 3 steht, 

A fur eine Einfachbindung oder fur Alkandiyl (Alkylen) steht, 

Rl fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkenyl, Alkinyl oder 
Cycloalkyl steht, 

r2 fur Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Halogen, oder 
fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, 
Alkoxycarbonyl oder Cycloalkyl steht, 

R3 fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Carbcxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl. 
Halogen, oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy, 
Alkylthio, Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, Alkylamino, Dialkylamino 
oder Dialkylaminosulfonyl steht, 

R4 fur Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Halogen, oder 
fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, 
Alkylsulfinyl, Alkylsulfonyl, Alkylamino, Dialkylamino oder Dialkyl- 
aminosulfonyl steht, 
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Y fur Wasserstoff oder fur jeweils gegebenenfalls substituiertes Alkyl, 
Alkylcarbonyl, Alkoxycarbonyl, Alkylsulfonyl, Alkylaminocarbonyl, 
Dialkylaminocarbonyl, Alkenyl, Alkenylcarbonyl, Alkenylsulfonyl, 
Alkinyl, Alkinylcarbonyl, Cycloalkyl, Cycloalkyl carbonyl, Cyclo- 
alkylalkyl, Phenylcarbonyl, Phenylsulfonyl, PhenylalkyI oder Phenyl- 
carbonylalkyl steht, und 

Z fur eine gegebenenfalls substituierte 4- bis 12-gliedrige, gesattigte 
oder ungesattigte, monocyclische oder bicyclische, heterocyclische 
Gruppierung steht, welche 1 bis 4 Heteroatome (bis zu 4 Stickstoff- 
atome und gegebenenfalls - alternativ oder additiv - ein Sauerstoff- 
atom oder ein Schwefelatom, oder eine SO-Gruppierung oder eine 
SC>2-Gruppierung) enthalt, und welche zusatzlich ein bis drei Oxo- 
Gruppen (C=0) und/oder Thioxo-Gruppen (C=S) als Bestandteile des 
Heterocyclus enthalt, 

einschliefilich aller moglichen tautomeren Formen und der moglichen Salze. 

Verbindungen gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB 

n fur die Zahlen 0, 1 oder 2 steht, 

A fur eine Einfachbindung oder fur Alkandiyl (Alkyien) mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen steht, 

R l fur gegebenenfalls durch Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Halogen. Cj- 
C 4 -AIkoxy, C r C 4 -AlkyI-carbonyK C r C 4 -Alkoxy-carbonyh C|-C 4 - 
Alkylthio, Ci-C 4 -Alkylsulfinyl oder CpQ-AIkylsulfonyl substituier- 
tes Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, fur jeweils gegebenenfalls 
durch Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Halogen oder C,-C r Alkoxy- 
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carbonyl substituiertes Alkenyl oder Aikinyl mit jeweils 2 bis 6 Koh- 
lenstoffatomen, oder fur gegebenenfails durch Cyano, Carboxy, 
Carbamoyl, Halogen, C r C 4 -Alkyl oder C,-C 4 -Alkoxy-carbonyl sub- 
stituiertes Cycloalkyl mit 3 bis 6 Kohlenstoffatomen steht, 

5 

R2 fur Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Halogen, fur 
jeweils gegebenenfails durch Cyano, Halogen oder C,-C 4 -Alkoxy sub- 
stituiertes Alkyl, Alkoxy oder Alkoxycarbonyl mit jeweils bis zu 6 
Kohlenstoffatomen, fur gegebenenfails durch Halogen substituiertes 
10 Alkylthio mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, oder fur gegebenenfails 

durch Cyano, Halogen oder C,-C 4 - Alkyl substituiertes Cycloalkyl mit 
3 bis 6 Kohlenstoffatomen steht, 



R3 fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, 
Halogen, fur jeweils gegebenenfails durch Halogen, C1-C4- Alkoxy, 
Cj-C^Alkylthio, Ci-C 4 -Alkylsulfinyl oder Ci-C 4 -Alkylsuifonyl 
substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkyl- 
sulfonyl mit jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, 
oder rur Alkylamino, Dialkylamino oder Dialkylaminosulfonyl mit 
jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen steht, 

R4 fur Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Halogen, fur 
jeweils gegebenenfails durch Halogen, C1-C4- Alkoxy, Cj-C^Alkyl- 
thio, C1-C4- Alkylsulfinyl oder Ci-C 4 -Alkylsulfonyl substituiertes 
Alkyl, Alkoxy, Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit 
jeweils bis zu 4 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen. oder fur 
Alkylamino, Dialkylamino oder Dialkylaminosulfonyl mit jeweils bis 
zu 4 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen steht, 



30 



Y fur Wasserstoff, fur jeweils gegebenenfails durch Cyano. Carboxy, 
Carbamoyl, Halogen oder C r C 4 - Alkoxy carbonyl substituiertes Alkyl, 
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Alkylcarbonyl oder Alkoxycarbonyl mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoff- 
atomen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes 
Alkylsulfonyl, Alkylaminocarbonyl oder Dialkylaminocarbonyl mit 
jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, fur jeweils 
5 gegebenenfalls durch Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Halogen oder C r 

C 4 -Alkoxy-carbonyl substituiertes Alkenyl, Aikenylcarbonyl, Alkinyl 
oder Alkinylcarbonyl mit jeweils 2 bis 6 Kohlenstoffatomen, fur gege- 
benenfalls durch Halogen substituiertes Alkenylsulfonyl mit bis zu 6 
Kohlenstoffatomen fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Halogen 

10 oder C, -C 4 - Alky 1 substituiertes Cycloalkyl, Cycloalkylcarbonyl oder 

Cycloalkylalkyl mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen in den Cyclo- 
alkylgruppen und gegebenenfalls 1 bis 3 Kohlenstoffatomen im Alkyl- 
teil, oder fur jeweils gegebenenfalls durch Nitro, Cyano, Carboxy, 
Carbamoyl, Halogen, C,-C 4 -Alkyl, C r C 4 -Halogenalkyl, C r C 4 -Alkoxy 

15 oder C,-C 4 -Halogenalkoxy substituiertes Phenylcarbonyl, Phenyl- 

sulfonyl, Phenyl-C,-C 4 -alkyl oder Phenylcarbonyl-C,-C 4 -alkyl steht, 
und 



20 



Z fur eine der nachstehenden heterocyclischen Gruppierungen steht 



R 5 p 6 



Q R° Q R 

R 6 



V*r R ' -n'V' -n^N^R 5 

y° s q 9 y< 

Q Q R 5 cfV 
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worin jeweils die gestrichelt gezeichnete Bindung eine Einfachbin- 
dung oder eine Doppelbindung ist, 

5 Q fur Sauerstoff oder Schwefel stent, 

R5 flir Wasserstoff, Hydroxy, Mercapto, Cyano, Halogen, fur 
jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Halogen, C]-C4-Alkoxy, 
Cj-C^AIkylthio, C\ -C 4 -Alkylsulfinyl oder Cj^-Alkylsul- 

10 fonyl substituiertes Alky], Alkylcarbonyl, Alkoxy, Alkoxy- 

carbonyl, Alkylthio, Alkylsulfinyl oder Alkylsulfonyl mit 
jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen. fur 
Propadienylthio, fur jeweils gegebenenfalls durch Halogen 
substituiertes Alkylamino oder Dialkylamino mit jeweils bis zu 

15 6 Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, fur jeweils gege- 

benenfalls durch Halogen substituiertes Alkenyl, Alkinyl, 
Alkenyloxy, Alkenylthio oder Alkenylamino mit jeweils bis zu 
6 Kohlenstoffatomen in den Alkenyl- bzw. Alkinylgruppen, fur 
jeweils gegebenenfalls durch Halogen substituiertes Cyclo- 

20 alkyl, Cycloalkyloxy, Cycloalkylthio, Cycloalkylamino, 

Cycloalkylalkyl, Cycloalkylalkoxy, Cycloalkylalkylthio oder 
Cycloalkylalkylamino mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen 
in den Cycloalkylgruppen und gegebenenfalls bis zu 4 Kohlen- 
stoffatomen im Alkylteil, fur jeweils gegebenenfalls durch 

25 Halogen, C j -C4~Alky 1 oder C \ -C4~Alkoxy substituiertes 

Phenyl, Phenyloxy, Phenylthio, Phenylamino, Benzyl, Benzyl- 
oxy, Benzylthio oder Benzylamino steht, fiir Pyrrolidino, 
Piperidino oder Morpholino steht, oder - fur den Fall, dafi zwei 
benachbarte Reste R^ und R^ sich an einer Doppelbindung be- 

30 finden - zusammen mit dem benachbarten Rest R^ auch fur 

eine Benzogruppierung steht, und 
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R6 fiir Wasserstoff, Hydroxy, Amino, Alkylidenamino mit bis zu 
4 Kohlenstoffatomen, fur jeweils gegebenenfalls durch Halo- 
gen oder Ci-C 4 -Alkoxy substituiertes Alkyl, Alkoxy, Alkyl- 
amino, Dialkylamino oder Alkanoylamino mit jeweils bis zu 6 
Kohlenstoffatomen in den Alkylgruppen, fur jeweils gegebe- 
nenfalls durch Halogen substituiertes Alkenyl, Alkinyl oder 
Alkenyloxy mit jeweils bis zu 6 Kohlenstoffatomen in den 
Alkenyl- bzw. Alkinylgruppen, fur jeweils gegebenenfalls 
durch Halogen substituiertes Cycloalkyl, Cycloalkylalkyl oder 
Cycloalkylamino mit jeweils 3 bis 6 Kohlenstoffatomen in den 
Cycloalkylgruppen und gegebenenfalls bis zu 3 Kohlenstoff- 
atomen im Alkylteil, oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Halogen, C 1 -C 4 -Alkyl oder C 1 -C 4 -Alkoxy substituiertes 
Phenyl oder Benzyl steht, oder zusammen mit einem benach- 
barten Rest R$ oder R 6 fur gegebenenfalls durch Halogen oder 
Ci-C4-Alkyl substituiertes Alkandiyl mit 3 bis 5 Kohlenstoff- 
atomen steht, 

wobei die einzelnen Reste R 5 und R 6 - soweit mehrere davon an 
gleiche heterocyclische Gruppierungen gebunden sind, gleiche oder 
verschiedene Bedeutungen im Rahmen der obigen Definition haben 
konnen. 

25 3. Verbindungen gemaB Anspruch 1 oder 2 5 dadurch gekennzeichnet, daB 
n fur die Zahlen 0 oder 1 steht, 

A fur eine Einfachbindung, Methylen, Ethyliden (Ethan- 1.1 -diyl) oder 
30 Dimethylen (Ethan- 1 ,2-diyl) steht. 
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fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor, Methoxy, Ethoxy, n- 
oder i-Propoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, Methyl- 
sulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder i -Propyl sulfinyl, Methylsulfonyl, 
Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsuifonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- 
oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Fluor, Chlor oder Brom substituiertes PropenyL Butenyl, Propinyl 
oder Butinyl, oder fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, 
Chlor, Brom, Methyl oder Ethyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclo- 
butyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl steht, 

fur Wasserstoff, Cyano, Carbamoyl, ThiocarbamoyI, fur jeweils gege- 
benenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Methoxy oder Ethoxy substitu- 
iertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Methoxy, 
Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methoxycarbonyl, Ethoxycarbonyl, n- oder 
i-Propoxycarbonyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder 
Chlor substituiertes Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, oder 
fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Brom, Methyl 
oder Ethyl substituiertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl oder 
Cyclohexyl steht, 

fur Wasserstoff, Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, ThiocarbamoyI, 
Fluor, Chlor, Brom, Iod, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
und/oder Chlor, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, 
Ethylthio, n- oder i-Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methyl- 
sulfonyl oder Ethylsulfonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i- 
Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor 
und/oder Chlor, Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy substituiertes 
Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Fluor und/oder Chlor substituiertes Methylthio, Ethylthio. n- oder i- 
Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder i-PropylsuIfinyl, 
Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl. n- oder i-Propylsulfonyi, oder fur Me- 
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thylamino, Ethylamino, n- oder i-Propylamino, Dimethylamino, Di- 
ethylamino, Dimethylaminosulfonyl oder Diethylaminosulfonyl steht, 

fur Nitro, Cyano, Carboxy, Carbamoyl, Thiocarbamoyl, Fluor, Chlor, 
Brom, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor, 
Methoxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy, Methylthio, Ethylthio, n- oder i- 
Propylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, Methylsulfonyl oder Ethyl- 
sulfonyl substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t- 
Butyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor, Meth- 
oxy, Ethoxy, n- oder i-Propoxy substituiertes Methoxy, Ethoxy, n- 
oder i-Propoxy, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor und/oder Chlor 
substituiertes Methylthio, Ethylthio, n- oder i-Propylthio, Methyl- 
sulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder i-PropylsuIfinyl, Methylsulfonyl, 
Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsulfonyl, oder fur Methylamino, Ethyl- 
amino, n- oder i-Propylamino, Dimethylamino, Diethylamino, Di- 
methylaminosulfonyl oder Diethylaminosulfonyl steht, 

fur Wasserstoff, Hydroxy, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i- 
Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl, Difluormethyl, Dichlormethyl, Trifluor- 
methyl, Trichlormethyl, Chlordifluormethyi, Fluordichlormethyl, 
Fluorethyl, Chlorethyl, Difluorethyl, Dichlorethyl, Fluor-n-propyl, 
Fluor-i-propyl, Chlor-n-propyl, Chlor-i-propyl, Methoxymethyl, 
Ethoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder 
i-Propoxy, n-, i-, s- oder t-Butoxy, Fluorethoxy, Chlorethoxy, Difluor- 
ethoxy, Dichlorethoxy, Trifluorethoxy, Trichlorethoxy, Chlorfluor- 
ethoxy, Chlordifluorethoxy, Fluordichlorethoxy, Methylthio, Ethyl- 
thio, n- oder i-Propylthio, Fluorethylthio, Chlorethylthio, Difluorethyl- 
thio, Dichlorethylthio, Chlorfluorethylthio, Chlordifluorethylthio, 
Fluordichlorethylthio, Methylsulfinyl, Ethylsulfinyl, n- oder i-Propyl- 
sulfinyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder i-Propylsulfonyl, Di- 
methylamino, Propenylthio, Butenylthio, Propinylthio, Butinylthio, 
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Cyclopropyl, Cyclopropylmethyl, Cyclopropylmethoxy, Phenyl oder 
Phenoxy steht, 

fur Amino, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyi, 
Methoxy, Ethoxy, Methylamino, Dimethylamino, Cyclopropyl oder 
Cyclopropylmethyl steht, oder zusammen mit R 5 fur Propan-l,3-diyl 
(Trimethylen), Butan-l,4-diyl (Tetramethylen) oder Pentan-l,5-diyl 
(Pentamethylen) steht, und 

fur Wasserstoff, fur jeweils gegebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, 
Methoxy oder Ethoxy substituiertes Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, 
Acetyl, Propionyl, n- oder i-Butyroyl, Methoxycarbonyl oder Ethoxy- 
carbonyl, fur jeweils gegebenenfalls durch Fluor, Chlor und/oder 
Brom substituiertes Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, n- oder i-Propyl- 
sulfonyl, n-, i-, s- oder t-Butylsulfonyl, Methylaminocarbonyl, Ethyl- 
aminocarbonyl, n- oder i-Propylaminocarbonyl, Dimethylamino- 
carbonyl oder Diethylaminocarbonyl, fur jeweils gegebenenfalls durch 
Fluor, Chlor oder Brom substituiertes Propenyl, Butenyl, Propenyl- 
carbonyl, Butenylcarbonyl, Propenylsulfonyl, Butenylsulfonyl, Pro- 
piny 1, Butinyl, Propinylcarbonyl oder Butinylcarbonyl, fiir jeweils ge- 
gebenenfalls durch Cyano, Fluor, Chlor, Methyl oder Ethyl substitu- 
iertes Cyclopropyl, Cyclobutyl, Cyclopentyl, Cyclohexyl, Cyclo- 
propylcarbonyl, Cyclobutylcarbonyl, Cyclopentylcarbonyl, Cyclo- 
hexylcarbonyl, Cyclopropylmethyl, Cyclobutylmethyl, Cyclopentyl- 
methyl oder Cyclohexylmethyl, oder fur jeweils gegebenenfalls durch 
Nitro, Cyano, Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, 
K s- oder t-Butyl, Trifluormeihyl, Methoxy, Ethoxy, n- oder i- 
Propoxy, Difluormethoxy oder Trifluormethoxy substituiertes Phenyl- 
carbonyl, Phenylsulfonyl, Benzyl oder Phenylcarbonylmethyl steht. 
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4. Verbindungen gemaB einem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnel, 
daB 

Z fur die folgende Gruppierung steht 



R 



5. Verbindungen gemaB einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, 
daB 

Q fur Sauerstoff steht. 

6. Verbindungen gemaB einem der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, 
daB n fur 0 steht. 

7. Verfahren zum Herstellen von Verbindungen gemaB einem der Anspruche 1 
bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB man 

(a) Pyrazole der allgemeinen Formel (II) 

H 

in welcher 

R\ R 2 und Y die in einem der Anspruche 1 bis 3 angegebene Bedeutung 
haben, 

mit substituierten Benzoesauren der allgemeinen Formel (111), 
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in welcher 

n, A. R 3 , R 4 und Z die in einem der Anspruche 1 bis 6 angegebene Be- 
deutung haben, 

in Gegenwart eines Dehydratisierungsmittels, gegebenenfalls in Gegenwart 
eines oder mehrerer Reaktionshilfsmittel und gegebenenfalls in Gegenwart 
eines Verdunnungsmittels umsetzt, 

oder dafl man 

(b) Pyrazole der allgemeinen Formel (II) 




in welcher 

R 1 , R 2 und Y die in einem der Anspruche 1 bis 3 angegebene Bedeutung 
haben, 

mit substituierten Benzoesaurederivaten der allgemeinen Formel (IV) 
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in welcher 

n, A, r3, r4 und Z die in einem der Anspriiche 1 bis 6 angegebene Be- 
deutung haben, und 

X far Cyano, Halogen oder Alkoxy stent, 

- oder mit entsprechenden Carbonsaureanhydriden - 

gegebenenfalls in Gegenwart eines oder mehrerer Reaktionshilfsmittel und 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdiinnungsmittels umsetzt, 

oder dafl man 

(c) substituierte Benzoylpyrazole der allgemeinen Formel (la) 




in welcher 



n, A, R', R 2 , R\ R 4 und Z die in einem der Anspriiche 1 bis 6 angegebene Be- 
deutung haben, 



mit Verbindungen der allgemeinen Formel (V) 
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H-Y (V) 

in welcher 

Y mit Ausnahme von Wasserstoff die in einem der Anspriiche 1 bis 4 an- 
gegebene Bedeutung hat, 

- oder gegebenenfalls mit entsprechenden Isocyanaten oder Isothiocyanaten - 

gegebenenfalls in Gegenwart eines oder mehrerer Reaktionshilfsmittel und 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Verdunnungsmittels umsetzt, 

und gegebenenfalls im AnschluB daran an den so erhaltenen Verbindungen 
der Formel (I) im Rahmen der Substituentendefinition auf iibliche Weise 
elektrophile oder nucleophile bzw. Oxidations- oder Reduktionsreaktionen 
durchfuhrt oder die Verbindungen der Formel (I) auf iibliche Weise in Salze 
iiberfuhrt. 

Verbindungen der allgemeinen Formel (la) 




in welcher 

n, A, R', R 2 , R\ R 4 und Z die in einem der Anspriiche 1 bis 6 angegebene Be- 
deutung haben. 



WO 00/58306 



- 160- 



PCT/EP00/02292 



9. Herbizide Mittel, gekennzeichnet durch den Gehalt mindestens einer Verbin- 
dung gemaB einem der Anspruche 1 bis 6 und ublichen Streckmittein. 

10. Verwendung von mindestens einer Verbindung gemafi einem der Anspruche 
1 bis 6 zur Bekampfiing von unerwiinschten Pflanzen. 
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